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 負ミュオンは負の電荷と電子の約 200 倍の質量を持つ粒子であり、原子に

捕獲されるとミュオン原子を形成する。捕獲された負ミュオンはオージェ電子

または特性 X線を放出し、ミュオン原子の高い励起状態から 1S軌道へと遷移

していく。ミュオン特性 X 線は高エネルギーで透過力が高いため、ミュオン特

性 X 線を用いた元素分析法の開発が進んでいる[1]。 

 ミュオン 1S 軌道は原子核の非常に近くに存在し、強い同位体効果によりミュ

オン特性 KX 線のエネルギーは同位体により変化する。また、一部の負ミュオ

ンは 1S軌道から原子核に吸収され、一つの陽子が中性子に変換されミュオン

の質量エネルギーが原子核に与えられる。結果として生成する励起核からは

γ線が放出される[2]。同位体によって異なるエネルギーを持つミュオン特性

KX 線やγ線を用いることで、ミュオンによる非破壊の元素分析法に同位体分

析という新たな特性を付加することが可能であると期待される。 

本研究では、ミュオンによる非破壊同位体分析の実用化のために、同位体

比の変動が地球科学や考古学で重要な鉛に注目し、鉛試料に負ミュオンを照

射しミュオン特性 X 線の測定を行った。さらにミュオンが原子核に吸収された

後に生成する不安定な原子核から放出されるγ線についても測定した。実験

は J-PARC の MLF 棟の D2 ビームラインで行った。照射試料には 4 つの安定

同位体を持つ天然同位体比(208Pb:52.4%,207Pb:22.1%,206Pb:24.1%,204Pb:1.4%)の鉛

試料と 208Pb 濃縮同位体試料(208Pb:99.57%,207Pb:0.35%,206Pb:0.01%,204Pb:0.07%)

を用いた。鉛のミュオン Kα線のピークには明確な同位体シフトが見られ、その

X 線強度比より鉛試料の同位体比を 208Pb:51.5 ± 5.8% 、 207Pb:24.5 ±

5.4%、206Pb:22.2±4.8%と決定した。また 208Pb 核の負ミュオン捕獲によって生成

する励起状態の 207Tl のγ線を観測し、その強度より 208Pb の同位体比を 49.9

±5.9%と決定した。どちらも天然同位体比と近い値になり同位体分析法の基

礎データを得ることができた。 

  

 

[1] K. Terada et al., Sci.Rep.,4 (2014) 5072 

[2] D.F.Measday,Phys.Rep.,354(2001)243 
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二酸化炭素（CO2）分子は、ボルツマン分布を考えると、室温では分子全体の

約 92％が振動基底状態であり、残りの 8％が振動励起状態となる。一方、800 

K 程度の高温下では、振動基底状態分子の割合は約 50％まで減少し、それ

以外が振動励起状態となることから、加熱により振動励起された CO2 分子の

光電子スペクトルは、振電相互作用のため、従来測定されてきた室温におけ

る振動基底状態のスペクトルとは異なる形状を示すことが期待される。そこで

本研究では、真空紫外線領域において、加熱により振動励起された CO2 分子

の光電子スペクトルを測定することで、新たにイオン状態の帰属を行ったので

報告する。 

実験は、フォトンファクトリーBL20A にて行われた。CO2 分子の加熱には、当

研究室で開発された分子加熱用ガスセルを用いた。ステンレス製ガスセルの

周囲に、シース線ヒーターが密に巻き付けられ、抵抗加熱によりガスセルの温

度を制御する。温度は、ガスセルに設置された熱電対により常時測定されて

いる。また、光電子スペクトルの測定には、高分解能電子分光装置 SCIENTA 

R4000 を用いた。 

光子エネルギー約 21 eV において、室温（約 300 K）と高温（約 600 K）で測定

された CO2 分子の真空紫外光電子スペクトルには、温度効果による差が明確

に観測された。特に、高温で測定された光電子スペクトルには、室温で観測さ

れるピークの高運動エネルギー側にテールとして温度効果が見られた。 

イオン基底状態である൫1ߨ௚൯
ିଵ ෨ܺ Π௚

ଶ ሺݒଵ
ᇱ 	 ଶݒ

ᇱ 	 ଷݒ
ᇱ ሻ遷移については、スピン軌道相

互作用によるエネルギー分裂、Renner-Teller 効果、および過去の帰属[1, 2]

を考慮してスペクトルの再帰属を行った結果、変角振動始状態(0 1 0)からの

遷移に加え、(0 2 0)からの遷移が高温で協調されていることが分かった。また、

第二励起状態であるሺ1ߨ௨ሻିଵܣሚ Π௨
ଶ ሺݒଵ

ᇱ 	 ଶݒ
ᇱ 	 ଷݒ

ᇱ ሻ遷移については、対称伸縮振動励

起状態の脱励起過程に起因する構造が高温において新たに帰属された。詳

細は当日発表する。 

 

参考文献 

[1] G. Herzberg, “Molecular Spectra and Molecular Structure (Vol. II)”,  

(van Nostrand, New York, 1945). 

[2] P. Baltzer et al., J. Chem. Phys. 104, 8922, (1996). 
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多電子同時計測による分子の多重 Auger 崩壊の研究 
Multiple Auger decay in molecules studied with a 
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 軽元素からなる原子分子の内殻イオン化状態は主として Auger 電子放出に

よって脱励起が進行する．Auger遷移については多重Auger過程における電

子相関や内殻励起状態における超高速分子解離との競合など原子分子物理

的な興味に基づく多くの研究のみならず，汎用的な元素分析法としての応用

も広く知られている．しかしながら簡単な原子や分子についても Auger 電子ス

ペクトルに現れる構造を詳細に理解し，さらには複数電子が放出される過程

まで含めて Auger 遷移の全貌を把握することは難しい．これは Auger 遷移の

始状態には単純な内殻空孔状態だけでなく，外殻電子が同時に励起・イオン

化(shake-up/off)された多様なサテライト状態が含まれ得ることと，通常の電

子分光法では多重 Auger 過程の寄与は連続的なエネルギー分布として電子

スペクトルに重畳されることによる． 
 我々は簡単な分子の Auger 過程の全貌を解明することを目的として多電子

同時計測を用いた研究を軟X線ビームラインBL16Aで進めている．多電子同

時計測には電子の捕集効率に優れる磁気ボトル型電子エネルギー分析器を

用いている．実験中 PF リングはハイブリッドモードと呼ばれるフィリングパター

ンで運転されおり，孤立バンチが生成する放射光を回転式のパルスセレクタ

ーで選別し，多電子計測のトリガーとなる繰り返し 146 kHz のパルス光を得て

いる．O2分子を対象とした測定[1]では，始状態を弁別した上で最大三つの

Auger 電子が放出される過程までエネルギー情報を抽出することに成功した．

さらに N2分子の Auger 過程[2]との比較によって，O2分子の shake-up 状態

からの Auger 遷移の特徴は開殻構造を考慮した簡単なモデルで定性的に説

明できることがわかった．また同様の測定を CO や CO2についても行い，

shake-up 状態からの多重 Auger 過程の観測に成功した．講演では多重

Auger 過程の研究成果に加えて，パルスセレクターで切り出した光の特性に

ついても簡単に報告する． 
 
[1] T. Kaneyasu et al., J. Chem. Phys. 147 (2017) 104304. 
[2] T. Kaneyasu et al., J. Phys. B 41 (2008) 135101. 
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The measurements of the total cross sections for 

ultra-low energy electron scattering from HD 
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 本研究グループでは、放射光を用いて生成したしきい光電子を電子源とす

る電子衝突実験装置を開発し、フィラメントからの熱電子を電子源とする従来

の実験では実現困難な超低エネルギー領域での電子衝突全断面積の測定を

行ってきた[1-4]。100 meV を下回る超低エネルギーにおける電子衝突では、

入射電子と標的分子の振動・回転運動が強く相互作用し、標的分子の原子核

の運動が電子衝突断面積に大きな影響を及ぼすことが期待される。本研究で

は、最も簡単な分子である水素の同位体の HD を標的とし、低エネルギー領

域の電子衝突全断面積上に現れる同位体効果の探索を行った。 

 実験は PF-BL20A で行った。光イオン化セル中の Ar にそのイオン化ポテン

シャルと等しいエネルギーの放射光（hν = 15.76 eV）を照射し、放出されたし

きい光電子を浸み出し電場で捕集し、これを電子源として超低エネルギー電

子ビームを生成した。生成した電子ビームを標的ガスを満たした衝突セルに

照射し、透過電子ビーム強度を標的数密度の関数として測定することで、透

過減衰法により電子衝突全断面積を決定した。 

 本研究では、およそ 20 meV から 20 eV の広いエネルギー範囲に渡って、

HD の電子衝突全断面積を測定することができた。これまで HD の電子衝突

全断面積の報告はほとんどなく、Ferch et al.[5] が 2 eV 以下のエネルギー

において H2, D2, HD の間の断面積値には実験誤差以上の差異は見られな

かったと報告しているのみである。衝突エネルギー2 eV 以上の領域の全断面

積を測定したのは本研究が初である。HD の電子衝突全断面積における同位

体効果を調べるため、H2, D2の電子衝突全断面積を測定し、 HDの全断面積

と比較したところ、特に衝突エネルギー 3 eV 近傍の形状共鳴の領域におい

て、断面積絶対値に有意な差があることが分かった。 
 
[1] M. Kurokawa et al., Phys. Rev. A 82, 062707 (2010) 
[2] M. Kurokawa et al., Phys. Rev. A 84, 062717 (2011) 

[3] K. Shigemura et al., Phys. Rev. A 89, 022709 (2014) 

[4] M. Kitajima et al., Eur. Phys. J. D 71, 139 (2017) 

[5] J. Ferch et al., J. Phys. B 13, 1481 (1980) 
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formation: Comparison with H2O  
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  分子軌道法の根幹である独立電子モデルの下では、2 電子励起状態の存

在により inner-valence band は outer-valence band と比べて複雑な構造を示

す(CH4[1], NH3[2], H2O[3])。この事は、独立電子モデルの破れ、即ち、強い電

子相関の存在を示している。本研究では、電子構造が H2O と良く似た、H2S の

2 電子励起状態を調べた[4]。 

  2 電子励起状態は、電子的束縛状態と連続状態の重ね合わせ状態であり、

解離原子からの蛍光光子の検出により、その束縛成分のみが分離、観測され

る。一般的な真空紫外光子検出器を用いると、2 電子励起 H2O 分子からは、

H(2p)原子由来の Lyman-α光子のみが検出される[2]。しかし、H2S の場合に

は、Lyman-α光子に加え、励起 S 原子由来の蛍光も検出され両者を区別す

る必要がある。我々は、検出効率の蛍光波長依存性が異なる 2 つの光子検

出器を組み合わせ、Lyman-α光子放出断面積のみを抽出した。この実験は

PF の真空紫外ビームライン BL-20A で行なった。また、いくつかの励起光子エ

ネルギーで、蛍光波長分散法による Lyman-α光子放出断面積測定も併せて

行い、我々の抽出法の妥当性を検証した。後者の実験は BESSY II の U125-2

で行なった。 

  得られた H2S の Lyman-α光子放出断面積は H2O よりも複雑な構造を示し

た。この複雑なスペクトルをフィッティングによりピーク分離し、8 つの超励起状

態を見出した[3]。そのうちいくつかは 2 電子励起状態である。H2O と H2S の 2

電子励起状態を比較して議論する。 

 

 

[1] H. Fukuzawa et.al., J. Phys. B 38 565 (2005).  

[2] L. Ishikawa et.al., J. Phys. B 41 195204 (2008).  

[3] M. Nakano et.al., J. Phys. B 43 215206 (2010). 

[4] K. Hosaka et.al., to be submitted. 
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分子多電子励起状態は電子連続状態に埋もれた状態であり、その生成と

崩壊のダイナミックスは衝突物理において興味深い研究対象である。本研究

では，水素分子のQ2
 1Πu２電子励起状態の光解離で最近示唆された非断熱

遷移[1,2]に対する詳細な知見を得る目的で，分子回転を制御した水素分子に

対する光解離断面積を２電子励起状態領域にて測定した。水素分子の始状

態回転準位を制御することで、選択則に基づき光励起後の二電子励起状態

の電子状態対称性を制限できる。その結果、非断熱遷移に関与する電子状

態に変化を与えることができ、断面積に始状態の回転状態依存性が現れる可

能性がある。 

実験は、KEK-PF の BL-20A で行った。極低温環境と磁性体触媒を利用し

たオルソ‐パラ変換器にノルマル H2 ガスを通すことでパラ H2 ガスを生成させ、

これを液体窒素によりガスセル内で冷却することで、ゼロ回転準位(J" = 0)の

みの H2 ガスとした。ガスセルに導

入された H2 ガスに BL-20A から

の真空紫外光を照射し、生成する

Lyman-α光子を検出した。

Lyman-α光子収量から入射光子

エネルギーの関数として、始状態

の回転準位 J”=0 の水素分子に

対する H(2p)原子生成断面積

σJ"=0を求めた。また、ノルマル H2

に対する測定を合わせることで、

σJ"=1も求め、これらの断面積を比

較したところ、両者の断面積の大

きさはよい一致を示した(図 1)。 

 

[1] T. Odagiri et al., Phys. Rev. A 84, 053401 (2011) 

[2] K. Hosaka et al., Phys. Rev. A 93, 063423 (2016) 

 

図 1. 回転準位 J”=0 と J”=1 の水素分子に対する
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多電子同時計測による 

N2分子の共鳴２重 Auger 過程と分子解離の研究 
 Resonant double Auger decay and dissociation of 

N2 molecule studied with a multielectron coincidence 
method 

 
谷口卓郎 1, 金安達夫 2, 小田切丈 1,田中宏和 3, 

 足立純一 3, Pascal LABLANQUIE4, 彦坂泰正 5 
1上智大理工, 2SAGA-LS, 3KEK-PF, 

 4Pierre and Marie Curie University, 5富山大 

 
内殻電子の励起に伴う共鳴 Auger 過程では励起電子が緩和過程に参与す

る参与型と、参与せずに傍観者のように振る舞う傍観型があり、一般に後者

の方が起こりやすいことが知られている。しかし、複数の電子を放出する多重

Auger 過程については、励起電子がどう振る舞うかはまだ十分な知見が得ら

れていない。特に分子では、解離過程も競合し、ダイナミックスはより複雑であ

ると予想される。本研究では、N2分子の 1s 励起に伴う共鳴２重 Auger 過程に

ついて、ダイナミックスの詳細を明らかにすることを目的に、放出２電子の運

動エネルギー相関を得た。 

実験は、多電子同時計数に対して計数効率の高い磁気ボトルを用いた飛行

時間型電子エネルギー分析器[1,2]を用いた。飛行時間により電子のエネルギ

ーを分析するため、PF リングのハイブリッドモード運転における孤立バンチを

パルスセレクター[3]により切り出し、励起光として用いた。励起光の繰り返し

は 146 kHz である。励起光のエネルギーをπ*励起(N1s→π*(v=0,1))または

Rydberg 励起(N1s→3sσ, 3pπ)に合わせ、それぞれの励起に伴う共鳴２重

Auger 過程における２電子の運動エネルギー相関を測定した。 

本研究の結果から、電子的な緩和が完結する前に分子解離し、解離フラグメ

ントとして超励起窒素原子 N**を生成するような段階的２重オージェ過程が起

こることが明らかとなった。特に 1s→Rydberg 軌道(3sσ, 3pπ)に伴う過程では、

N**の自動イオン化により放出される電子のエネルギーとして、4～18 eV が観

測され、π*励起の場合よりも高い内部エネルギーのN**が生成していることが

明らかになった。また、Rydberg 励起の場合とπ*励起の場合では、N**に解離

する一価イオン中間状態 N2
+の内部エネルギーが異なることが分かった。 

 

 

[1] Y.Hikosaka et.al., Phys. Rev. A 93 (2016) 063412 

[2] T.Kaneyasu et.al., J. Chem. Phys. 147 (2017) 104304 

[3]足立純一 他, 2015 年度量子ビームサイエンスフェスタ, ポスター255U  



       MLF-U1 

コヒーレントライマンコヒーレントライマンコヒーレントライマンコヒーレントライマンαααα光の強度光の強度光の強度光の強度測定の現状測定の現状測定の現状測定の現状    
Intensity-measurement of  

coherent Lyman-αααα radiation 
 

中村惇平 1, 斎藤徳人 1,2, 足立泰平 1, 大石裕 1 , パントアンバダット 1, 

 池戸豊 1, 牧村俊助 1, ストラッサーパトリック 1, 下村浩一郎 1,3, 藤森寛 1, 

 和田智之 1,2, 三宅康博 1 

1 KEK物構研, 2 理研光量子工学, 3 阪大 RCNP 

J-PARC, MLF, U line は超低速ミュオンを生成するビームラインである[1]。

超低速ミュオンは水素状原子ミュオニウム(Mu, µ
+
e‐)の共鳴イオン化でつくら

れ、Mu の 1S→2P 励起に波長 122.09 nm のコヒーレントライマン α 光(25 Hz, 

幅 2 ns)が用いられる。ライマン α 光はクリプトンを用いた二光子共鳴四波混合

で生成される[2]。ライマン α 光のパルスエネルギー(強度)は従来一酸化窒素

(NO)のガスセルで測定されていた[3]。これは、ライマン α 光付近にしか断面

積のない NO ガスの平行平板の電離箱で、測定原理は 1 光子が 1 分子をイオ

ン化する事である。従って、信号の電荷量はライマン α 光強度に比例するはず

だが、窓材での減衰等を踏まえた比例係数が必要と知られていた。また、絶

対強度の評価には他の検出器との比較が必要と指摘されていた。 

これに対し私たちは、シリコンフォトダイオード(Si-PD)で測定するため、課題

だった背景光を除去する真空チェンバーを導入した[4]。測定のトレーサビリテ

ィを確保し、ライマン α 光強度として Mu 生成標的近くで 3.7 µJ/pulse という大

強度が得られた[2]。一方で、NO ガスセルは長時間測定に適しており、状態

のモニターに使われた。そこで、本件では Si-PD と NO ガスセルの測定を比較

し、NO ガスセル測定の解析のため上記比例係数を求めようとした。結果とし

て一定の比例係数が得られず、当初測定精度の問題かと思われた。しかし最

近の一連の測定で図 1 の結果を得た。グラフは NO ガスセルの信号が Si-PD

信号つまりライマン α 光強度の 1/2 乗に比例する事を示していた。ライマン α

光の高い安定性[2]と広いエネルギーレンジでの測定により 1/2 乗の関数形が

明らかになった。超低速ミュオン個数はほぼ

NO ガスセル信号の 2 乗に比例しており、本

件の結果はミュオニウムイオン化収率がラ

イマン α 光強度に比例する事も示している。 

[1] 足立泰平ら めそん No.44 (2016) p.4-6 

[2] N. Saito et. al., Opt. Express 24 7 (2016) 

007566 

[3] P. Bakule et. al., Nucl. Instrum. Methods 

Phys. Res. B 266 (2008) 335-346 

[4] J. Nakamura et. al., JPS Conf. Proc. 2 

010108 (2014) 

 

図 1: ガスセルとフォトダイオードの

信号の比較。1/2乗に比例。 
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大強度ミュオンビームを用いたミュオン原子ビーム取り出し 
The extraction of muonic atom beam by using high 

intensity negative muon beam 
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原子系に負ミュオンを持つミュオン原子は、ミュオンにより核電荷が強く遮蔽

されるために、原子番号が１小さいZ-1原子に近い性質を持つと考えられてい

る。実際にミュオン原子の X 線のエネルギーは Z-1 原子に近いことが実験的

に報告されているが、ミュオン原子が実際にどのような化学的性質を持つか

については知られていない。我々は、ミュオン原子の化学的性質を調べるた

めに、ミュオン原子が化学反応を起こした際に発する光の観測を計画している。

化学反応由来の微弱な発光を捉えるためには、電子等によるバックグラウン

ド成分が問題となると考えられる。そこで、本研究ではミュオン原子の化学反

応観測に向けた第一歩として、ミュオン原子の単離（ミュオン原子ビームの生

成）を目標とし、装置開発を行った。 

原子によるミュオン捕獲からミュオン原子が形成されるとき、ミュオンの脱励

起に伴うオージェ電子放出によりミュオン原子は多価の正イオンとなるので、

形成直後のミュオン原子を電場で掃引すれば、孤立系のイオンビームとして

取り出せると考えられる。ミュオンビームを真空中の薄膜ターゲットに照射し、

ミュオンを捕獲し薄膜より飛び出したミュオン原子イオンを電極により加速、

TOF 法を用いてミュオン原子イオンを分離、測定する手法を考案し、そのため

の装置を開発した。薄膜ターゲットには入手、取り扱いの容易さから PTFE（ポ

リテトラフルオロエチレン）を用い、検出には MCP を用いた。装置の予備評価

として、薄膜へのレーザーによるアブレーションでイオンを発生、加速させる実

験を行っており、この結果を用いて装置の最適化を行った。また、予備評価か

らは、ミュオン原子の質量 0.1uを分別するのに十分な分解能を有することも確

認できた。実際にミュオンビームを用いた試験では、ミュオン原子由来のピー

クこそ確認できなかったものの、ビーム強度の更なる向上により、ミュオン原

子ビームが生成できることを示唆する結果が得られた。 

 

 



Fig. 1. (a), (b) Cu1.15Mn0.85O2 の Cu 3p-3d 共鳴光

電子スペクトル．(c) EB=12.45 eV, 15 eV におけ

る定始状態スペクトル． 

PF-BL28A 

銅系クレドネライト型酸化物 Cu1+xMn1-xO2  
(x =0, 0.10, 0.15)の電子構造 

 

Electronic structure of Cu-based crednerite oxides 
Cu1+xMn1-xO2 (x = 0, 0.10, 0.15) 
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CuMO2（M：3 価金属）は、その多くがデラフォサイト型構造をとり、熱電材料

やp型透明酸化物として応用が期待されている[1]。その中でCuMnO2はMn3+

の電子配置が[Al] d4のため Jahn-Teller 効果が生じ対称性が低下し、クレドネ

ライト構造をとり [2]、光触媒[3]やマ

ルチフェロイック物質[4]などの新規

材料として注目されている。 
近年我々は CuMnO2の電子構造

研究を行い、価帯頂上は主に Mn 3d 
が位置していると結論した。さらに

Cu 3p-3d 共鳴光電子分光では、

EB=13 eVとEB=15 eVにサテライトを

観測した。さらに、それぞれ CuO と

Cu2Oで報告されているものと一致お

り、CuMnO2においても電荷移動が

生じていることを示した。今回、

CuMnO2系の異常な価数状態をより

詳細に調べるため、Cu1+xMn1-xO2

（x= 0, 0.10, 0.15）の電子構造の研究

を行った。Fig. 1 に Cu1.15Mn0.85O2の

Cu 3p-3d 共鳴光電子分光の結果を

示す。CuMnO2に比べ EB=12.45 eV
の Cu2+ サテライト強度が強く、

Cu1.15Mn0.85O2内で Cu2+が多く存在していることを確認した。 
当日は、Cu1+xMn1-xO2 (x=0, 0.10)の共鳴光電子分光及び硬 X 線光電子分

光の結果も含めて、より詳細に価数状態の議論を行う予定である。 
 

[1] T. Okuda et al., Phys. Rev. B 72, 144403 (2005). 
[2] Hong-Ying Chen et al., et al., Phys. Rev. B 87, 195121 (2013). 
[3] Y. Bessekhouad et al., Int. J. Hydrog. Energy 28, 43 (2003). 
[4] A. Kurokawa et al., J. Nanosci. Nanotechnol. 14, 2553 (2014). 
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T’構造銅酸化物 R2CuO4における磁性の段階的発達 
Step-like Development of magnetism in T’-structured 

R2CuO4 
 

鈴木謙介 1、浅野駿 1、岡部博孝 2、幸田章宏 2、門野良典 2、藤田全基 1 
1東北大学金属材料研究所、2高エネルギー加速器研究機構物質構造科学研究所 

 
  銅酸化物高温超伝導体は反強磁性モット絶縁体にホールまたは電子をド

ープすることで超伝導が発現する。磁性や超伝導の電子・ホール対称性は両

者の関わりをミクロに理解するうえで重要である。比較の上で基準となるホー

ルドープ系母物質 La2CuO4と電子ドープ系母物質 R2CuO4 (R = Nd, Pr, Sm, Eu)

は定性的に同じ磁性を示すと理解されてきた[1,2]。しかし、最近我々はミュオ

ンスピン回転（μSR）実験から Eu2CuO4 において、中性子回折から決めた磁気

転移温度 TN = 270 K 以下の幅広い温度領域において動的な磁気揺らぎが残

っており、静的な長距離磁気秩序が形成されるのは 110 K以下であることを見

出した。これは TN直下で明瞭なμSR スペクトルの振動が見られる La2CuO4と

は異なる振舞いである[3]。そこで我々は、この特異な磁性の発達の起源を明

らかにするために、段階的磁気相関の発達が T’構造銅酸化物の母物質に普

遍的かどうかを Nd2CuO4と Pr2CuO4に対するμSR 測定で調べた。 

  as-sintered の Nd2CuO4では TN = 270 K 以下でミュオンスピン緩和の増大

が見られた。スペクトルは小さい振幅の振動が見られたが主成分は指数関数

型の緩和を示しており、動的に揺らいだ状態であることがわかる。さらに温度

を下げると 110 – 150 K で小さな振動は一度消失し、110 K 以下で長距離秩序

の形成を意味する明瞭なスペクトルの振動が現れた。これらの振舞いは定性

的に Eu2CuO4 と同じであり、磁気状態の変化を特徴づける温度も変わらなか

った。一方、as-sintered の Pr2CuO4でも、Eu2CuO4や Nd2CuO4よりも複雑な温

度変化を示すものの、定性的に同じ振舞いとして理解できる結果であった。こ

れにより、Eu2CuO4 で観測された段階的な磁気相関の発達は T’構造 R2CuO4

において普遍的であり、Cu2+スピンに由来する性質であるといえる。 

 

[1] G. Shirane et al., Phys. Rev. Lett. 59, 1613 (1987). 

[2] Y. Endoh et al., Phys. Rev. B 40, 7023 (1989). 

[3] Y. J. Uemura et al., Phys. Rev. Lett. 59, 1045 (1987). 
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ペロブスカイト型 Co 酸化物 Pr1-xYxCoO3の電子構造 

Electronic structure of perovskite cobalt oxides 
Pr1-xYxCoO3 
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ペロブスカイト型 Co 酸化物 ACoO3（A: rare earth）中の Co イオンは，

Co が 3 価となって 3d6 低スピンの非磁性電子状態をとるため，結晶場分

裂によるエネルギーの分裂幅とフント結合によるエネルギー利得の競合

により，特異な磁性を示すことで知られている．その代表例が LaCoO3で

あり，半世紀以上に渡り研究されているが，その異常磁性の起源は未だ完

全には明らかになっていない[1]．このような ACoO3の特異な磁気的性質

は Co 3d 電子に由来するものと考えられ，局在性の強い A サイトの 4f 軌
道の磁気的性質は孤立イオン的であるとされて，Co 3d 状態との関連性は

ほとんど研究されてこなかった．しかし近年，Pr1-xYxCoO3 の磁化率はそ

のような単純な描像では説明できないことが報告された[2]．本系は x ≤ 
0.4 で温度に依存する Van Vleck 常磁性，0.5 ≤ x ≤ 0.9 で Curie-Weiss 的磁

性を示す（x = 1.0 では非磁性）．この磁性は Pr0.5Y0.5AlO3, Pr0.5Eu0.5CoO3で

は確認できないことから，Y 置換に起因する O 2p 軌道を介した Pr 4f 軌
道と Co 3d 軌道の混成の変化に起因すると考えられている[2]． 
そこで我々は，Y 置換による電子状態の変化を明らかにするために Pr 

4d-4f および Co 3p-3d 共鳴光電子分光を行った．図 1 に Pr 4d-4f 共鳴光電

子分光によって得られた Pr 4f Partial DOS（PDOS）示す．Y 置換により，

構造 A と B の強度比に変化がみ

られることが分かる．当日は，こ

れら構造の変化をより詳細に報

告する．

Reference 
[1] T. Saitoh et al., Phys. Rev. B 55, 4257
(1997).
[2] Y. Kobayashi et al., J. Phys. Soc. Jpn.
83, 104704 (2014). 
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図 1.  PrCoO3, Pr0.5Y0.5CoO3の Pr 4f PDOS 
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共鳴 X 線散乱による PrRu4P12の秩序相の電子状態の研究 
Unconventional order phase of PrRu4P12 studied by 

resonant x-ray scattering 
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充填スクッテルダイト MT4X12（希土類 M、遷移金属 T、プニクトゲン X）は、重
い電子状態、金属・絶縁体（MI）転移、多極子秩序、超伝導といった多彩な物

性を示し、盛んに研究されている。結晶構造は X12の 20 面体の中の空間に M
が充填されたカゴ状構造をもち、カゴを形成している Xの p軌道からなる分子
軌道とカゴの中の f 電子が強い混成を示すのが特徴である。この p-f 混成の
強さが１つのパラメータとなり、スクッテルダイトにおける多彩な物性が発現す

ると考えられている。PrRu4P12は、TMI ～63 K という比較的高温でMI転移を示

し、相転移の起源として反強多極子秩序、電荷密度波などが提案されている。

また、中性子非弾性散乱[1]により非常に強い p-f 混成状態が観測され、電気
伝導度と混成状態の変化との間の相関が注目されたものの、秩序状態に寄

与する p 電子状態は直接には見出されていない。そこで軌道混成状態と秩序
相の関係を明らかにするために、共鳴 X線散乱による研究を開始した。 

秩序相の元素選択的な電

子状態の解明のために、秩序

相で出現する 111反射強度の

エネルギー依存性を、Pr L3吸

収端、P K吸収端、Ru L3吸収

端で観測した。右図に P K 吸

収端近傍で観測したエネルギ

ースペクトルを示す。P K吸収
端直上の 2142eV における信

号強度は、非共鳴信号の約

100倍もあり、極めて強い共鳴

信号である。この結果は秩序

相が、p-f 混成状態に支配さ

れていることを強く示唆してい

る。 

 

[1] K. Iwasa et al., Phys. Rev. B 72 (2005) 024414, J. Phys. Soc. Jpn. 74, 1930 

(2005).  



       PF BL-16A 

Si(111)面上に作製した CoFe2O4 の膜厚に依存した磁気異

方性の変化 
Thickness dependent change of the magnetic 

anisotropy of CoFe2O4 thin films  
 
野中洋亮 �、若林勇希 �、芝田悟朗 �、坂本祥哉 �、池田啓祐 �、池震棟 �、万宇軒 �、 

鈴木雅弘 �、酒巻真粧子 �、雨宮健太 �、田中雅明 �、中根了昌 �、藤森淳 � 
1 東大理、2 東大工、3 KEK-PF 

 

Si ベースのスピントロニクスを実現する上で、スピン偏極した電流を Si に注

入する技術は重要な要素である。最近、スピン偏極電流を発生させるスピンフ

ィルターとして有望である CoFe2O4 (CFO)/Al2O3/Si(111)構造[1]が報告され

たが、CFO/Al2O3 界面に形成される磁気的なデッドレイヤーが性能向上の課

題となっている。今回我々は、膜厚の異なる CFO/Al2O3/Si(111)薄膜（膜厚 d 
= 11 – 1.4 nm）において、角度依存 X 線磁気円二色性 (XMCD) の測定（図

1 (a)）を行った。測定では X 線入射角を固定して磁場角度 θH を変化させた。 

図 1 (c)-(f)に XMCD スペクトルから求めた磁気モーメントの磁場角度依存

性と結晶磁気異方性(MCA)が無い場合のシミュレーション結果を示す。膜厚

の大きい試料ではシミュレーションは実験結果を再現せず、MCA を反映した

差が存在する。この差は膜厚の小さい試料では消失しており、膜厚減少によ

って MCA が無くなっていることを示している。講演では、既報の CFO/Al2O3

界面付近の陽イオンの分布の変化（図 1 (b)）[2]との比較についても議論する。 
 

�
�

�
�

�
��

�
��

�
�

�
�

��
�̀

�
��

��
��

�
�

�
�

�
��

�
��

�
�

�
�

��
�̀

�
��

��
��

�
�

�
�

�
��

�
��

�
�

�
�

��
�̀

�
��

��
��

�
�

�
�

�
��

�
��

�
�

�
�

��
�̀

�
��

��
��

��� 

��� 

��� 

��� 

��� 

��� 
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       PF-BL02A  

近藤絶縁体 SmB6(111)のトポロジカル表面電子状態 
Topological surface states on Kondo insulator 

SmB6(111) 
 
大坪嘉之 1,2、山下雄紀 2、C. Wang2、萩原健太 2、湯川龍 3、堀場弘司 3、 

組頭広志 3、出田真一郎 4、田中清尚 4、宮本幸治 5、奥田太一 5、平野航 6、 

伊賀文俊 6、木村真一 1,2 

１ 阪大生命、２ 阪大院理、３ KEK-PF、４ 分子研 UVSOR、５ 広大 HiSOR、

6 茨城大理 

 
バルク電子構造の対称性により分類されるトポロジカル物質に関する研究が

近年極めて盛んに行われている[1]。なかでも強相関電子系においてトポロジ

カル物質を実現できれば、両者の特異な電子物性の共存および協奏効果に

よる新たな電子物性の発現が期待される。近藤絶縁体は結晶内部(バルク)電

子状態が低温で近藤効果により絶縁体化する物質であるが、一部の近藤絶

縁体が同時にトポロジカル絶縁体となっている、トポロジカル近藤絶縁体(TKI)

と称される物質相が近年提案され、注目を集めている[2]。 

トポロジカル絶縁体の最も顕著な特徴の一つは、その結晶表面に必ず現れる

バルク電子状態の対称性により保護された金属的な表面電子状態（トポロジ

カル表面状態：TSS）である。TKI 候補物質として知られる SmB6 においてもそ

の表面電子状態の観測が盛んに行われているが、そのほぼ全ては(001)表面

において行われている[3, 4]。これはSmB6単結晶の劈開面が(001)のみである

ためだが、観測された表面電子状態の解釈において TSSであるとする説[3]と

通常の表面状態でありSmB6はTKIではないとする説[4]が対立しており、議論

が行き詰っていた。 

本研究では近藤絶縁体の単結晶表面について、劈開ではなく超高真空下で

のその場清浄化を用いることで一様かつこれまで得られていなかった(111)方

位の SmB6 単結晶清浄面を作製し、その表面電子状態を角度分解光電子分

光(ARPES)およびスピン分解 ARPES により観測した。得られた電子状態は表

面ブリルアンゾーン上の時間反転不変運動量を１重に取り囲む奇数個の閉じ

たフェルミ面を形成しており、TSSにおいて予測されるヘリカルなスピン偏極構

造も示した。これらの結果から、SmB6 は TKI であると結論することができた。

発表では本研究手法で得られた表面原子構造の詳細や、SmB6が TKI である

という事実に基づいた(001)表面電子状態の解釈についても議論する予定で

ある。 

[1] Rev. Mod. Phys. 82, 3045 (2010). [2] PRL 104, 106408 (2010).  

[3] PRB86, 075105 (2012), Nature Commun. 4, 2991, 3010 (2013) 等. 

[4] arXiv: 1502.01542 (2015). 



       SPring-8 BL47XU & BL09XU, PF-BL2A 

硬 X線光電子分光および X線吸収分光による 

Pr1-xYxCoO3の磁性と価数変化 

Magnetism and valence change in Pr1-xYxCoO3 probed 

by hard x-ray photoemission and x-ray absorption 
 

高柳亮平 1, 金井大輔 1, 中村拓海 1，大川万里生 1, 小林義彦 2, 保井晃 3,  

池永英司 3小林正起 4, 簑原誠人 4, 堀場弘司 4, 組頭広志 4, 齋藤智彦 1 
1東理大理, 2東医大, 3JASRI/SPring-8, 4KEK/PF 

 

 

 d6電子配置を持つペロブスカイト型 Co酸化物は、Co 3d準位の結晶場分裂

と Hund則の競合により，~100 K以下の低スピン状態（LS：t2g↑
3t2g↓

3）から~500 

K 以上の高スピン状態（HS：t2g↑
3t2g↓

1eg↑
2）へのスピンクロスオーバーを示す物

質として盛んに研究されてきた[1, 2]．一方近年，励起子凝縮相や励起子固体

などの量子秩序相が実現する候補物質として Pr 系コバルト酸化物の研究が

注目されており，Pr と Co の組み合わせで特異な物性を示す物質は多数報告

されている[3, 4]．本研究物質 Pr1-xYxCoO3は 0≦x≦0.4で Pr3+ (4f 2) による温

度依存の Van Vleck常磁性を示すが，0.5

≦xでCurie-Weiss likeな磁性を示す．この

Y 置換による磁性の変化は，Pr-O-Co の

混成の変化によって生じる Pr 4f 1 に起因

すると考えられている[5]． 

我々は Y置換による Prおよび Coの価

数変化を確認するため，硬 X 線光電子分

光および X 線吸収分光測定を行った．そ

の結果，Y 置換試料の Pr M4,5-edge にお

いて PrCoO3ではみられなかった Pr4+由来

のサテライト構造を確認した(Fig. 1)．当日

は硬 X 線光電子分光の結果も併せて詳

細を報告する． 

 

References 

[1] M. Abbate et al., Phys. Rev. B 47, 016124 (1993). 

[2] T. Saitoh et al., Phys. Rev. B 55, 4257 (1997). 

[3] S. Tsubouchi et al., Phys. Rev. B 66, 052418 (2002). 

[4] A. Ikeda et al., Phys. Rev. B 94, 115129 (2016). 

[5] Y. Kobayashi et al., J. Phys. Soc. Jpn. 83, 104704 (2014). 

[6] F. Guillou et al., Phys. Rev. B 95, 174445 (2017). 

Fig. 1. Pr1-xYxCoO3の Pr M-edge  



       MLF／BL15 TAIKAN 

Stroboscopic SANS 測定による 

磁気スキルミオン急冷過程の直接観察 
Direct observation of thermal quenching process of 

magnetic skyrmions by means of stroboscopic 
SANS measurements 

 
中島多朗 1、稲村泰弘 2、伊藤崇芳 3、大石一城 3、大池広志 1,4、賀川史敬 1,4、

吉川明子 1、田口康二郎 1、加倉井和久 1,3、十倉好紀 1,4、有馬孝尚 1,5 

1 理研 CEMS、2 JAEA/J-PARC センター、3 CROSS、 
4 東大院工、5 東大新領域 

 
  磁気スキルミオンは長周期らせん磁性体等において現れる渦状のスピン構

造であり，その構造のトポロジーを反映して渦の一つ一つが粒子的性質を持

つことが知られている [1]．代表的な磁気スキルミオン物質である MnSi では，

バルク結晶を用いた場合，転移温度直下の有限磁場中の限られた領域にお

いて磁気スキルミオンが磁場に垂直な平面で三角格子を組んだ「スキルミオ

ン格子相」が現れることが過去の中性子散乱実験によって報告されていた 

[2]．最近，この MnSi におけるスキルミオン格子を急冷することにより，低温で

も準安定状態のスキルミオン格子が実現することが報告された [3,4]．具体的

には，低温有限磁場中においた MnSi 単結晶試料に電流パルスを与えて転移

温度以上に急加熱し，その後元の温度

に向かって急冷される過程で，スキルミ

オン格子の過冷却状態が実現する． 

本研究では J-PARC の中性子小角・広

角散乱装置「大観(BL15)」において，中

性子パルス(25 Hz)と電流パルス(10 秒

に１パルス)を同期させた Stroboscopic 

SANS 測定を行い，急冷中の磁気状態

の変化に対応する SANS パターンの変

化を時分割観測することに成功した．本

発表では準静的な温度変化測定の結

果と比較して，急冷下での磁気秩序形

成の詳細について議論する． 

 

[1] N. Nagaosa and Y. Tokura, Nat. Nanotech. 8, 899 (2013).  

[2] S. Muhlbauer et al., Science 323, 915 (2009),  

[3] H. Oike et al., Nat. Phys. 12, 62 (2016). 

[4] T. Nakajima et al., Sci. Adv. 3, 1602562 (2017). 

図 1. (a) 実験に用いた MnSi 試料. (b) 中性子と

電流パルスの時間プロファイルの模式図． 



       MLF-BL12 

電子ドープ型銅酸化物超伝導体における 

高エネルギー磁気励起のアニール効果 
Annealing effects on high-energy magnetic excitations 

in electron-doped cuprate superconductors 
 

 浅野駿 1, 2、鈴木謙介 2、池田陽一 2  
伊藤晋一 3、横尾哲也 3、羽合孝文 3、藤田全基 2 

１ 東北大院理、２ 東北大金研、３ KEK 
 

銅酸化物高温超伝導体では、反強磁性モット絶縁体にキャリアドーピングを

施すことで超伝導が発現する。そのため、磁性と超伝導の関係が研究されて

きた。電子ドープ型銅酸化物 R2-xCexCuO4 (R = Pr, Nd, Sm, Eu)では、Ce置
換による電子ドーピングだけでなく、還元アニール処理を施すことで超伝導が

発現する。そのため、両者が磁気相関に与える影響を明らかにすることが、超

伝導発現機構の本質に繋がる重要な課題である。 
今回、我々は、J-PARC/MLF のチョッパー分光器 HRC において、Pr1.4-

xLa0.6CexCuO4 (x = 0.12)の還元アニール前の非超伝導試料(as-grown試料)
と還元アニール後の超伝導試料(annealed 試料)に対する高エネルギー中性
子非弾性散乱実験を行い、アニール処理が磁気励起に与える影響を調べた。

as-grown 試料は TN = 200 K で反強磁性転移を起こす。一方、annealed 試
料は低温まで磁気秩序を示さず、Tc = 27 K で超伝導転移を起こす。また、す
べての測定は 5 Kで行った。 

annealed 試料で報告されていたエネルギー方向に急峻な磁気励起を as-
grown 試料においても観測した[1, 2]。スペクトル形状は、アニール前後でわ
ずかに変化したものの、分散形状は大きな変化を示さなかった。一方、磁気

励起の散乱強度をブリルアンゾーン内で積分した局所動的磁化率𝜒′′(𝜔)は、

特に高エネルギー領域で減少した。この結果は、電子ドープ型銅酸化物超伝

導体の磁気励起は、分散形状よりもむしろ、局所動的磁化率に対してアニー

ル効果があることが分かった。また、超伝導試料においても強固に存在する

高エネルギーのスピン相関が超伝導発現に重要であると考えられる。 
 
[1] S. D. Wilson et al., Phys. Rev. Lett. 96, 157001 (2006). 
[2] M. Fujita et al., J. Phys. Soc. Jpn. 75, 093704 (2006). 
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Ce3Tr4Sn13 におけるカイラル構造相転移と磁気励起 
Chiral Crystal-Structure Transformation and 

Magnetic Excitation in Ce3Tr4Sn13  
 

岩佐和晃 1, 大友優香 2, 巣山和哉 2, 富安啓輔 2, 狩野遼河 3, 宮川貫伍 3, 

佐賀山基 4, 佐賀山遼子 4，中尾裕則 4，熊井玲児 3，村上洋一 4, 河村聖子 5, 

中島健次 5, J.-M. Mignot6, A. Gukasov6, B. Gillon6, S. Raymond7, P. Steffens8 
1 茨城大フロンティアセンター, 2 東北大院理, 3 茨城大理, 4KEK 物構研, 

5J-PARC センター, 6 Lab. Léon Brillouin, 7 CEA-Grenoble, 8 ILL 
 

 RE3Tr4Sn13 (RE = Ce, La; Tr = Co, Rh) は電荷密度波を形成する構造相転移

を示すと報告された[1]。さらに RE = Ce 系は La 系よりも温度依存性の弱い高

電気抵抗を示し、近藤半金属的な状態にある [2]。本発表で X 線回折構造解

析と中性子非弾性散乱結果から見出された電子状態を報告する。 

 KEK PF BL-8A, 8B での放射光 X 線回折構造解析により、これらの物質が高

温相（Pm-3n）から波数ベクトル q = (1/2, 1/2, 0)によるカイラル対称性を持つ

低温相（I213）に相転移することを明らかにした[3]。J-PARC MLF BL14 での

Ce 系の中性子非弾性散乱から、低温相の構造解析で明らかとなった二種類

の Ce サイトに対応して二つの結晶場分裂準位スキームを明らかにした[4]。さ

らに LLB 4F2 と ILL ThALES での冷中性子非弾性散乱実験も加え、電気抵抗

が上昇する 15 K 以下で常磁性にも

関わらず、コヒーレントなスピン励起

が 1.0 meV 以下に発達することを見

出した。この磁気励起が 1 K 付近に

ピークを示す巨大比熱の原因であり、

先行研究で推察された単純な重い

電子系ではない。 

 カイラル格子では３次元 Weyl フェ

ルミオンが出現することが示され[5]、

Ce3Tr4Sn13 でのカイラル構造化と近

藤半金属による少数キャリアー状態

によって実現しうると考えうる。観測

されたスピン励起が Weyl フェルミオ

ン特徴であるかが今後の研究対象

である。さらに比較対象として Tr = Ru での電子状態研究も進めている。 

[1] A. Ślebarski et al., PRB 88, 155122 (2013). [2] E. L. Thomas et al., J. Solid 

State Chem. 179, 1642 (2006). [3] Y. Otomo et al., PRB 94, 075109 (2016). [4] 

K. Iwasa et al., PRB 95, 195156 (2017)�. [5] J. L. Manẽs, PRB 85, 155118 (2012).   

Fig. 1. Ce3Co4Sn13 の低温相における

カイラル対称をもつ結晶構造 [3, 4]。 
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ミュオンスピン緩和実験からみた 

T*型銅酸化物超伝導体の磁性に対するアニール効果 
Annealing effects on magnetism in T*-type cuprate 
superconductor studied by muon spin relaxation 

 

浅野駿 1, 2、鈴木謙介 2、渡邊功雄 3、幸田章宏 4、門野良典 4 
野地尚 5、小池洋二 5、藤田全基 2 

１ 東北大院理、２ 東北大金研、３ 理研、４ KEK、5 東北大工 
 

銅酸化物において、銅イオンの配位数に依存する物性や超伝導発現機構

が注目されている。銅イオンが平面 4 配位構造を持つ T’型銅酸化物では、還

元アニールによる局所構造の変化と超伝導発現の関係が研究されている。一

方、CuO5 のピラミッド構造を有する T*型銅酸化物では、高酸素圧アニールに

よる超伝導の発現が知られているが、局所構造と超伝導の関係は、ほとんど

調べられていない。アニールによる局所構造の変化という観点から、T*型銅酸

化物の磁性や電子状態と超伝導の関係を明らかにすることは重要である。 
この課題を解決するため、今回、我々は、希土類イオンが磁気モーメントを

持たない T*型銅酸化物超伝導体 La1-x/2Eu1-x/2SrxCuO4 (x = 0.20)の多結晶試
料を合成した。合成した試料の超伝導化のため、400 atm の高酸素圧下で

500℃、60 時間アニールを行った。アニールを施す前の(as-sintered)試料と
アニールを施した(annealed)試料の磁性を調べ、超伝導との関係を明らかに
するため、ラザフォード・アップルトン研究所にある理研 RAL ミュオン施設と J-
PARCのMLFにある D1においてミュオンスピン緩和実験を行った。 
図に as-sintered試料と annealed試料における 6 K と 100 Kのミュオンス

ピン緩和スペクトルを示す。100 Kでは、両試料ともにガウス型の緩和を示し、
スペクトルがよく一致した。6 K では、磁気相関の発達を示唆する指数関数的
な緩和を観測した。また、6 K
のスペクトルはアニールによっ

て緩和が緩やかになることが

分かった。つまり、アニールに

よって磁気相関が抑制された

ことを示している。アニールに

よる磁気相関抑制の原因とし

て、酸素欠損の修復により構

造乱れが取り除かれ、ドープさ

れたホールの伝導性が増大し

たことが考えられる。 

 
図 La1-x/2Eu1-x/2SrxCuO4 (x = 0.20)の as-sintered試料
と annealed試料におけるミュオン緩和スペクトル。
6 K 100 Kのスペクトルを比較している。 
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XMCD によるアニーリングフリーCoFeB/MgO 

ヘテロ構造の界面垂直磁気異方性の研究 
Interface perpendicular magnetic anisotropy in annealing-free 

CoFeB/MgO heterostructures studied by XMCD 
 

飯田裕希 1,2、岡林潤 3、Peng Sheng2、林将光 2,3、三谷誠司 1,2 

1. 筑波大学 2. 物質・材料研究機構 3. 東京大学 

 

界面垂直磁気異方性は磁気トンネル接合を用いた高集積度メモリを実現

させるために重要な問題である。CoFeB/MgO に関する垂直磁気異方性の改

善の一連の取り組みなどにより、そのメカニズムが明らかにされてきた 1。第一

原理計算はFe-3dZ
2とO-2pzの混成が界面磁気異方性に重要な影響を与える

ことを示した。ここで Fe原子とO原子の位置は重要であると思われ、アニール

することにより界面原子配置が整えられることで、CoFeB/MgO が垂直磁気異

方性を示すと考えられる。一方、Ta、Zr のようなバッファ層では、アニールなし

でも垂直磁気異方性を示す 2,3。これらの材料には、低い電気陰性度をもつ特

徴がある。本研究ではこのような材料が CoFeB/MgO の磁気異方性に与える

影響について明らかにすることを目標とする。なお、電気陰性度に差がある界

面では電荷の移動が発生し、また電気陰性度の小さい材料は非常に酸化し

やすいという特徴がある。 

本実験では、電気陰性度の小さい材料としてLaを採用した。rfスパッタ法

により、SiSiO2.Sub//W(3nm)/La(2nm)/CoFeB(1nm)/MgO(2nm)/W(1nm)という

積層構造を成膜した。振動試料型磁力計により試料の磁化測定を行った結果、

アニールをしていないにも関わらず垂直磁気異方性を示した。また、X 線磁気

円二色性(XMCD)の結果では、Fe の軌道磁気モーメントが面内成分より垂直

成分の方が大きいことがわかった。これは質的には単結晶 Fe/MgO 界面の垂

直磁気異方性と同じものであると考えられる 4。この磁気異方性が発生する原

因については、La が CoFeB/MgO 界面の過剰な酸素を吸収しているか、もしく

は電気陰性度の差に起因する界面の接触起電力が Fe の電子状態に影響を

与えている可能性がある。 

 

参考文献 
1. S. Ikeda et al., Nat. Mater. 9, 721 (2010).  
2. M. Yamanouchi et al., J. Appl. Phys. 109, 07C712 (2011). 
3. W. Skowronski et al., Phys. Rev. B 91, 184410 (2015). 
4. J. Okabayashi et al., Appl. Phys. Lett. 105, 122408 (2014). 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La0.775Sr0.225-xCaxMn1-yGayO3の 
硬X線光電子分光スペクトル 

Hard X-ray photoelectron spectroscopy  
of La0.775Sr0.225-xCaxMn1-yGayO3  

 
1東理大理, 2JASRI/SPring-8, 3上智理工, 4JAXA宇宙研 

飯尾大貴1, 大川万里生1, 保井晃2, 池永英司2,高木康多2 
桑原英樹3, 太刀川純孝4, 齋藤智彦1 

 
超巨大磁気抵抗効果（CMR）を示すペロブスカイト型 Mn 酸化物は、

低温金属‐高温絶縁体の金属絶縁体転移（MIT）を起こす。このMITが大

きな放射率変化を伴うことに着目し、宇宙機ラジエータ（Smart Radiation 
Device: SRD）に応用する研究が進められている。本研究は、SRDの材料

で ある ペロ ブス カイ ト型  Mn 酸 化 物 La0.775Sr0.225-xCaxMn1-yGayO3

（LSCMGO）の電子構造を光電子分光法により研究し、MIT に伴う電子

構造の変化を追うことで放射率と電子構造の関連性を明らかにすること

を目的としている。 
 LSCMGO の母物質であるLa1-xSrxMnO3 の Mn 2p 内殻硬 X 線光電子

分光スペクトルの低エネルギー側にはサテ

ライト構造（Well Screened structure: WSS）が
現れ、その起源は伝導電子による screening 
や Nonlocal screening によることが知られ

ている[1,2]。WSS は LSCMGO でも観測さ

れ、我々はその強度が電気抵抗、磁性、Ga 
置換の影響を受けることを明らかにしてき

たが[3]、Ga 置換効果の検証は不十分であっ

た。Fig. 1 にWSS に対する Ga 置換効果を

示す。WSS 強度は Ga 置換に従って小さく

なっており、置換により強磁性秩序が乱さ

れたためであると考えられる。 
References 
[1] Horiba et al., Phys. Rev. Lett. 93, 236401 (2004). 
[2] M. A. van Veenendaal, Phys. Rev. B 74, 085118 (2006). 
[3] 漆山翔他，第29回日本放射光学会年会・放射光科学合同シンポジウム（2016）． 

Fig. 1. LSCMGO の Mn2p3/2スペクトル 
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磁気 PDF 解析を用いた Mn0.5Fe0.5TiO3 のスピングラス状態

における短距離磁気相関の観測 
Observation of short range spin correlation in spin 

glass phase of Mn0.5Fe0.5TiO3 by magnetic pair 
distribution function (mPDF) 

 
樹神克明 1、本田孝志 2、池田一貴 2、社本真一 1、大友季哉 2 

1 原子力機構、2 KEK 物構研 
 

磁気対相関関数（磁気 PDF）は磁気モーメント間の相関を実空間であらわ

す量であり、シャープな磁気ブラッグピークを示さない短距離磁気秩序を調べ

る上で有効である。本研究では磁気 PDF 解析の適用例としてスピングラス物

質であるイルメナイト化合物 Mn1-xFexTiO3 (x=0.5)を取り上げる。Mn1-xFexTiO3

は磁性イオンがハニカム格子を形成し、それらが積層した構造を持つ。

MnTiO3（x=0）および FeTiO3（x=1.0）では反強磁性長距離秩序をもつが、前者

はハニカム格子内およびその面間とも反強磁性的、後者はハニカム格子内で

は強磁性的でその面間が反強磁性的な磁気構造をもつ。単結晶を用いた中

性子散乱実験から、x=0.5 付近の組成では上記の 2 つの磁気構造が競合する

ことによってスピングラス状態が実現していると考えられている[H. Yoshizawa 

et al., J. Phys. Soc. Jpn. 58, 1416 (1989).]。我々はこの系のスピングラス相にお

ける２つの磁気構造の競合を磁気 PDF で観測することを試みた。 

図 1 に中性子散乱実験から得られた Mn0.5Fe0.5TiO3 の磁気 PDF を示す。磁

気対相関ピークは距離とともに急激に減少し、短距離相関しか存在しないこと

を示している。最近接磁性イオン距離に対応する3Å付近に負のピークがみら

れ、ハニカム格子面内は反強磁性的な相関が強いことが分かる。ハニカム格

子面内および面間の相関距離をそれぞれ 16, 5.3Åと仮定して計算した磁気

PDF を実線で示す。MnTiO3 の磁気

構造を用いて計算した磁気 PDF（青

線）は、実験から得られた最近接の

負のピークと次近接（r～5Å）の正の

ピークの強度比をあまり再現できな

い。赤線は MnTiO3 と FeTiO3 の磁気

構造から得られる磁気 PDF の線形

結合である。赤線は 2 つのピーク強

度比、さらにはそれ以降の磁気相関

をよく再現できる。この結果はスピン

グラス相において 2 つの磁気構造が

競合していることと一致している。 
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図 1 Mn0.5Fe0.5TiO3 のスピングラス相（5 

K）における磁気 PDF（○）。実線は短距離
相関を考慮して計算した磁気 PDF 
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µSRと共鳴軟X線散乱を用いた

マルチフェロイックスRMn2O5における酸素磁性の観測
Observation of oxygen magnetism in multiferroic 
RMn2O5 by µSR and soft x-ray resonant scattering 

石井祐太1, 木村宏之1, 中尾裕則2, 佐賀山基2, 村上洋一2, 

平石雅俊2, 岡部博孝2, 竹下聡史2, 幸田章宏2, 門野良典2

1東北大多元研, 2KEK物構研

 マルチフェロイック物質RMn2O5(R:希土類元素)は、強誘電性と反強磁
性秩序が結合し、多彩な電気磁気効果を示すことが知られている。これ
まで、中性子散乱実験やX線散乱実験等によりMnの磁気秩序が観測さ
れ、強誘電性との関連が議論されてきた。しかしながらRMn2O5系にお
いて多彩な電気磁気効果を示す温度領域は、希土類元素が磁気秩序化す
る低温領域がほとんどであるが、希土類元素のスピンと強誘電性との関
係はほとんど明らかになっていない。
　一方で、近年共鳴軟X線散乱により、酸素とMnの軌道混成から酸素サ
イトにもスピン偏極が誘起されていることが観測された。更にTbMn2O5

においては、SHG測定から低温での強誘電性相転移は、Tbスピンと酸素
スピンの結合により酸素-Mnの混成が変調を受けることで誘起されるこ
とが示唆された[1]。すなわち、二次秩序パラメータである酸素スピンも
強誘電性に寄与する可能性が指摘されている。しかしながら、酸素磁性
の詳細についてはこれまでほとんど明らかにされてこなかった。
　本研究では、酸素の磁気秩序の詳細を理解するため、µSRと軟X線共
鳴散乱を用いた。ミュオンは、物質中において水素原子のように振る舞
うため、O-µ結合により酸素近傍に捉われることが経験的に知られてお
り、酸素由来の局所的内部磁場を観測できることを期待した。また、共
鳴軟X線散乱を酸素K端において行うことで、酸素の磁気秩序の観測を
行った。講演では、µSRと共鳴軟X線散乱による酸素磁性の観測の詳細
を議論する。
[1] N. Leo, et. al., Phys. Rev. B 85, 094408 (2012).
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単結晶 X線構造解析による T’型銅酸化物超伝導体

Pr1.3-xLa0.7CexCuO4+δ (x = 0.10)の還元アニール効果の研究 

Single crystal X-ray structure analysis of  

T’- Pr1.3-xLa0.7CexCuO4+δ (x = 0.10) in reduction process 
 

御手洗誠 1,2、坂倉輝俊 2、木村宏之 2、浅野駿 1,3、藤田全基 3、 

洲村拓哉 4、足立匡 4、小池洋二 5、岸本俊二 6
 

1東北大院理、2東北大多元研、3東北大金研、4上智大理工、 

5東北大工、6 KEK物構研 

 
T’型銅酸化物超伝導体は、as-grown 試料を還元雰囲気下でアニールすることではじめ

て超伝導特性を発現すると考えられており、そのため還元アニール前後の構造変化が重

要視されている。しかしながら、その機構の理解は不十分であり、現状では以下の 2 点が

述べられている。ひとつは、伝導面である CuO2 面の上下近傍に過剰酸素が存在し、それ

が還元によって取り除かれるというものである[1]。もうひとつは、還元によって異なった構

造の RE2O3が出現し[2, 3]、それによって as-grownで観られた Cu欠損が補償され、超伝導

に適したCuO2面が形成されるというものである[3]。以上を踏まえ、以前我々は還元前後の

Pr2-xLaxCuO4+δ (x = 0, 0.6)(以下PCO, PLCO)及び Nd2CuO4+δ (以下NCO) について単結晶

X線構造解析を行っており、どの試料も as-grownでは 2 %前後の Cu欠損が観られ、還元

後には RE2O3 (RE = Pr, La, Nd)の析出と共に補償されていることが確認できた。また PCO

及び PLCOでは、as-grown状態で 2種類のREO (RE = Pr, La)ブロック層が共存状態になっ

ていたものが、還元後に単一相になることも確認しており、CuO2 面だけでなく単位胞全体

が最適な状態になっていることが分かった。 

また還元手法も様々なものがあり、従来では Ar などの不活性ガス中でのアニールが主

であったが、低酸素分圧中でのアニールによって従来では超伝導特性が発現していなかっ

たアンダードープ領域での発現が薄膜試料において確認された[4]。これを踏まえて、同組

成の粉末で単結晶試料を覆い、真空中でアニールするプロテクトアニールという手法があ

り、単結晶でもアンダードープ領域での超伝導発現が確認されている[5]。これらの還元手

法において、どのような構造変化が起きているのかを知り、従来の還元手法との共通性や

差異を理解することは、本質的な構造変化を理解する上で非常に重要である。 

以上を踏まえ、本研究では T’型銅酸化物超伝導体 Pr1.3-xLa0.7CexCuO4+δ (x = 0.10)のプ

ロテクトアニール前後での構造変化を単結晶 X 線構造解析により調べ、従来の還元手法

による構造変化との比較を行った。測定には東北大多元研木村研究室と KEK-PF BL-14A

にある 4軸回折計を用いた。 

アニール前後での格子定数変化は、c軸方向はあまり変化していないが、a = b軸方向は

0.042(6) %伸びた。また as-grown試料において 2 %程度の Cu欠損が観られ、アニール後

では補償され、それに伴って異種構造 RE2O3 (RE = Pr, La)の出現も確認できた。 

[1] P. G. Radaelli et al., Phys. Rev. B 49, 15322 (1994). 

[2] H. Kimura et al., J. Phys. Soc. Jpn. 74, 2282 (2005). 

[3] H. J. Kang et al., Nature Mat. 6, 224 (2007). 

[4] O. Matsumoto et al., Physica C 469, 924 (2009). 

[5] T. Adachi et al., J. Phys. Soc. Jpn. 82, 063713 (2013). 
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図 1. CePdSi3の散乱強度マップ 
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空間反転対称性の破れた CePdSi3の磁気構造 

Magnetic Structure of a Non-Centrosymmetric CePdSi3 
東大物性研, 東北大金研 A, CROSSB, ORNLC 

植田大地, 𠮷𠮷田雅洋, 小吹智広, 池田陽一 A, 吉澤英樹, 

中尾朗子 B, 茂吉武人 B, Yaohua LiuC 

 
空間反転対称性の破れた系においては、反対称スピン軌道相互作用(ASOI)が伝導電

子のスピン状態に依存して作用するため、ASOI がどのように物性へ影響するのか大

きな興味が持たれ盛んに研究されている。空間反転対称性の破れた正方晶 BaNiSn3

型構造を持つCe系金属間化合物CePdSi3やCePtSi3において、Rashba型ASOIにより、

その運動量に依存した有効磁場を受ける伝導電子は c-f 混成を介して f 電子の磁性に

も影響を持つ。CePdSi3に関しては、単結晶試料を育成し比熱・磁化測定からゼロ磁

場下において逐次磁気相転移と弱い強磁性を示すことや、磁場下において多段メタ磁

性転移を示すことを明らかにした[1]。この物質の多段メタ磁性転移は 5~6 段にもなり、

Ce 系としては非常に珍しい現象である。また同一構造系の CePtSi3においても現れる

ことが、最近明らかになった[2]。この結晶構造では f 電子間に三角格子のような幾何

学的フラストレーションを生じないため、ASOI の最も顕著な効果が複雑な多段メタ

磁性転移として現れているのではないかと考えている。そこで今回我々は、その原因

を明らかにするために CePdSi3の単結晶試料を用いた中性子回折実験を行い、磁気構

造の解析を行った。 
図 1 にCePdSi3の I相(3.5 K)における(1 k l)面の散乱

強度マップを示す。核散乱(h + k + l = 2n, n = integer)
の他に、磁気伝播ベクトル  = (0.32, 0, 0)で表され

る、赤○で示した非整合位置に磁気反射が観測され

た。これらの結果と磁気既約表現分析から I 相にお

ける磁気構造は、 を持つ縦波スピン密度波である

ことが明らかになった。発表では、各相における磁

気構造を示し、類似物質である CeRhSi3, CeIrSi3など

との違いを議論する。 
[1] D. Ueta et al. JPSJ 85, 1014703 (2016).  
[2] D. Ueta et al. 28 年度日本物理学会年次大会 18aS - PS – 26 大阪大学  
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マルチフェロを示すダイマーモット絶縁体

-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl における格子ダイナミクス 
Study of multiple coupling between spin, charge, and 

lattice degrees of freedom in the multiferroic organic 

charge-transfer salt -(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl 
 

CROSS1、東北大金研 2, Goethe-Universitat3, MPI-CPfS4, ILL5, MLZ6 

松浦直人 1, 中尾朗子 1, 佐々木孝彦 2, 井口敏 2, Elena Gati3, Benedikt 

Hartmann3, Jens Müller3, Oliver Stockert4, Andrea Piovano5, Martin Böhm5, 

Oleg Sobolev6, and Michael Lang3  

 
ダイマーモット絶縁体-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Cl (-Cl)は27 K以下で反強磁性秩序と強誘電

性のマルチフェロイックを示すが、スピン誘起のマルチフェロで見られている電気磁気効果が見られ

ないことから、電荷秩序誘起の新しいタイプのマルチフェロイックとして注目を集めている[1]。ダイマ

ーモット絶縁体描像では電気分極が生じないことから、-Clで見出された強誘電性は、ダイマー内

のπ電子に偏りが生じていることを示唆している [1]。一方で、π電子の偏りに敏感な光学モードは

転移温度において明瞭な変化を示さないことから、-Clの強誘電性の起源について議論が続いて

いる[2]。我々は、電荷、スピン秩序に伴う格子ダイナミクスの変化を調べるため、重水素置換単結

晶試料を用いて中性子散乱実験を行った。 

図に(603) Bragg点上で測定したフォノンスペクトラムの温度変化を示す。E=4meV以下のフォノン

がスピン、電荷の秩序温度T=27 K前後で大きく変化していることが分かる。フォノンスペクトラムは

Damped Harmonic Oscillator関数でよくFitでき、E~3meVの光学フォノンが27 K< T <70 Kの幅広い

温度領域で過減衰状態になっていることを見

出した。-Clでは70 K付近からダイマー化に

伴うcharge gapが生じることから、ダイマー内

自由度と格子との結合が示唆される。発表で

は、格子と結合するダイマー内自由度を議論

する。 

 

[1] P. Lunkenheimer et al., Nature Mater.,11, 

755 (2012). 

[2] K. Sedlmeier et al. Phys. Rev. B 86, 

245103 (2012) 
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-Cl における点フォノンスペクトラムの温度依
存性 
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超巨大磁気抵抗物質La1-xSrxMnO3の硬X線光電子分光ス

ペクトルの温度依存性 
Temperature dependence of hard x-ray photoemission 

spectra in La1-xSrxMnO3 
 

下山諒太 1, 大江日南子 1, 大川万里生 1, 菱田智子 2, 大林和重 2,  
保井晃 3, 池永英司 4, 野田正亮 5, 桑原英樹 5, 齋藤智彦 1 

1東理大理, 2日本特殊陶業（株）, 3JASRI, 4名大 IMaSS, 5上智大理工 
 

 マンガン酸化物 La1-xSrxMnO3（LSMO）は，x や温度によって低温金属-
高温絶縁体相転移, 超巨大磁気抵抗効果など様々な物性を示す．これらの

特異な物性は LSMO 内の Mn 3d 状態の電荷，スピン及び軌道といった複

数の自由度が複雑に絡み合うことで起こるとされている． 
LSMO の Mn 2p3/2 内殻光電子分光スペクトルには低エネルギー側に肩

構造（以後 well screened structure : WSS と呼ぶ）が現れる[1]．この構造は

隣り合う Mn の 3d 軌道間における Nonlocal screening によるものとされ，

WSS は金属性[1], Jahn-Teller 効果[2], 磁気秩序[3]を反映する．したがって，

Mn 2p3/2 スペクトル構造の詳細な解析は LSMO の物性を考察するうえで

重要であると考えられる．しかし研究室の XPS（Al Kα）装置では，x に
よる電気伝導度の変化と Mn 2p3/2 スペクトル形状の変化に定性的な一致

は見られるものの，WSS を明瞭に測定することができなかった[4]．これ

は入射光エネルギーが比較的に低いことから表面状態の影響を受け，バ

ルク物性を十分反映していないからで

あると考えられる．そこで本系の全領

域に亘り，高輝度・高分解能かつバル

ク敏感な硬 X線光電子分光（HX-PES）
測定を SPring-8 で行った．右図の金属

的なLSMO x=0.4のMn 2p3/2 HX-PESス

ペクトルにおいて，温度低下による電

気伝導度の増加に伴って WSS が大き

くなることを確認できる．当日は

HX-PES スペクトルの温度および x 依

存性について詳細な報告を行う． 
 
Reference 
[1] K. Horiba et al., Phys. Rev. Lett. 93, 236401 (2004). 
[2] M. van Veenendaal, Phys. Rev. B 74, 085118 (2006). 
[3] S. Ueda et al., Phys. Rev. B 80, 092402 (2009). 
[4] T. Hishida et al., J. Appl. Phys. 113, 043710 (2013). 

Temp dependence of HX-PES in LSMO x=0.4 
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過剰にホールドープした Bi-2201 系銅酸化物における 

強磁性ゆらぎの発達 
Development of Ferromagnetic Fluctuations  

in Heavily Hole-Doped Bi-2201 Copper Oxides 
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La 系銅酸化物超伝導体 La2-xSrxCuO4 の超伝導が消失する超過剰ホールド

ープ領域におけるミュオンスピン緩和（SR）や電気抵抗率等の測定から，遍

歴電子強磁性ゆらぎが存在すると報告され[1]，過剰ドープ領域での超伝導と

の関連が注目されている。しかし，La2-xSrxCuO4 の超過剰ドープ領域では

CuO2 面内からの酸素欠損や結晶の乱れが生じるため，強磁性ゆらぎの詳細

は明らかではない。そこで我々は，CuO2 面からの酸素欠損がなく、乱れの影

響が小さい Bi-2201 系銅酸化物の単結晶を用いて，過剰ドープ領域と超過剰

ドープ領域での強磁性ゆらぎについて，輸送特性，磁気特性，SRなどから調

べた[2,3]。 

その結果，超過剰ドープ領域において，電気抵抗率が 2 次元遍歴電子強磁

性ゆらぎを持つ金属に特徴的な温度依存性[4]を示した。また，超過剰ドープ

領域の低温，高磁場下で磁化が飽和するような振る舞いが観測された。これ

は，より低温での強磁性転移の前駆現象かもしれない。さらに，過剰ドープ領

域と超過剰ドープ領域において，ゼロ磁場でのミュオンスピン緩和率が温度の

低下とともに増大し，磁気相関が発達していることが分かった。この磁気相関

の発達は，ホールドープとともに強まる。以上のことから，Bi-2201 の過剰ドー

プ領域と超過剰ドープ領域では 2 次元遍歴電子強磁性ゆらぎが存在しており，

過剰ドープ領域における超伝導の抑制と関わっている可能性が高いと結論し

た。 

 

[1] J. E. Sonier et al., PNAS 107, 17131 (2010).  

[2] K. Kurashima et al., J. Phys.: Conf. Ser. 568, 022003 (2014). 

[3] K. Kurashima et al., submitted. 

[4] Y. Hatatani and T. Moriya, J. Phys. Soc. Jpn. 64, 3434 (1995). 
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 空間反転対称性の破れた CeTX3 (T : 遷移金属、 X : Si, Ge)では、有限の

反対称スピン軌道相互作用(ASOI)が生じる。特に興味深いことに、CeRhSi3

や CeIrSi3は圧力下で超伝導が発現し、その上部臨界磁場 Hc2の異常が観測

されている[1, 2]。また、我々はこれらと同じ結晶構造を持ちながら超伝導の発

現が報告されていない CePdSi3や CePtSi3において、磁化容易面内で非常に

複雑な磁気相図を持つことを実験的に明らかにした[3, 4]。このように超伝導

や多段メタ磁性転移など発現する物性の違いは、ASOI の影響であることが

期待される。そのため、CeTX3は ASOI の物性への影響を解明するための有

力な物質群である。 
 我々は、これまでに報告されているマクロ物性と結晶場準位から、CeTX3は

3 つのグループに分類できると予想した。CeRhSi3及び CeIrSi3は、超伝導など

発現する物性がよく似ているため、同一グループであると考えられるが、先行

研究で報告されている基底状態の波動関数は異なっており、我々の予想とは

反している。より詳細に確認すると、先行研究によるCeRhSi3の中性子非弾性

散乱実験(INS)では、結晶場の第二励起の観測が十分でなく、推定された結

晶場パラメータ B20が負となるのも奇妙である[5]。また、CeIrSi3に関しては、

INS は行われておらず、結晶場準位は磁化率からの推定のみである[6]。 
 そこで我々は、CeRhSi3及びCeIrSi3の結晶場準位を再考すべく、これらの中

性子非弾性散乱実験とマクロ物性測定を行い、INS で直接観測した結晶場励

起を元に結晶場モデル計算を行い、磁化率や比熱の振る舞いを説明できる

新たな結晶場パラメータ及び基底状態の波動関数を推定した。本発表では、

今回行った実験及び解析結果を示し、CeTX3における物性の違いを議論す

る。 
 
[1] N. Kimura et al., PRL, 98, 197001 (2007). [2] R. Settai et al., JPSJ, 77 073705 (2008). [3] 
D. Ueta et al., JPSJ, 85 67653 (2016). [4] D. Ueta, et al., 28 年度日本物理学会年次大会. [5] 
N. Kimura, et al., JPSJ, 76 033706 (2007). [6] Y. Okuda, et al., JPSJ, 76 044708 (2007). 



       MLF-BL12 

中性子非弾性散乱を用いた 1 次元 Haldane 鎖を持つ

Nd2BaNiO5に対する研究 

Neutron inelastic scattering study for 1-dimensional 
Haldane chain in Nd2BaNiO5 

羽合孝文 1、横尾哲也 1、伊藤晋一 1、吉澤英樹 2 
1KEK-中性子、2東大物性研 

 
一次元整数スピン鎖の磁気励起がギャップを持つという Haldane 問題は[1]、

これまで低次元磁性体の重要なテーマとして実験理論の両面から精力的に

研究がおこなわれている。そのモデル物質として、希土類ニッケル酸化物

R2BaNiO5 (R = Y, Nd, etc.) が知られている。無機酸化物であるため元素置換

や大型単結晶の育成が容易であるという特徴を持つ。この R2BaNiO5は Ni-O 

が一次元鎖を構成し二価のNiがS = 1を持つため、一次元ハルデン鎖のモデ

ル物質として知られている。鎖間に R 及び Ba が配位しており、R サイトに非

磁性であるY がある場合には各Ni-O鎖が孤立しているとみなせる。一方でR 

サイトに磁性をもつ Nd を選ぶと、TN = 48 K で Nd, Ni サイトの磁気モーメント

が三次元的な反強磁性長距離秩序を形成することが知られており、Ni サイト

に強いスタッガード磁場がかかる[2,3]。このとき、量子力学的なハルデン鎖か

ら (古典的な)三次元磁気秩序へ連続的に変化すると考えられている[4]。こ

れまで数多くの中性子非弾性散乱実験がこの物質に対して行われてきたが、

励起のギャップ近傍でしか測定されていない。 

今回我々はブリルアンゾーン全域にわたる磁気励起の観測を行うため、

Nd2BaNiO5 に対する単結晶中性子非弾性散乱を HRC において行った。入射

中性子のエネルギーは励起の全貌を観測するために 100 meV を用い、また

磁気励起のギャップの温度変化を詳細に測定するために 30 meV を用いた。 

実験の結果、TN直上の 55K では DMRG の計算で得られている S = 1Haldane

鎖の磁気励起と同様の分散関係を持つことが明らかになった[5]。しかし、TN 

より十分高い150 K においては期待されるHaldaneギャップが消えることが分

かった。TN 以下では温度変化と共にギャップが大きくなる様子が確認された

が、ブユリアンゾーン境界では磁気励起はほとんど温度変化を示さないことが

明らかになった。加えて、Nd の結晶場励起も広いエネルギー領域で測定する

ことができた。また、磁気秩序の発達と共に結晶場励起が分裂する様子をとら

えることができた。 

 

[1] F. D. M. Haldane, Phys. Lett. 93, 464 (1983). ; F. D. M. Haldane, Phys. Rev. 

Lett. 50, 11 (1983). [2] V. Sachan et al., Phys. Rev. B 49, 9658 (1994) [3] A. 

Zheludev et al., Phys. Rev. Lett. 80, 3630 (1998). [4] T. Yokoo et al., Phys. Rev. 

B 55, 11516 (1997). [5] S. R. White et al., Phys. Rev. B 77, 134437 (2008). 
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カゴメ三角格子 CsCrF4における中性子非弾性散乱実験 

Inelastic Neutron Scattering in Kagome-Triangular Lattice 
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カゴメ格子は代表的なフラストレート格子であるが、最近図 1に示されるよう

な、通常とは異なる経路で第二次近接相互作用を有する、いわゆるカゴメ三

角格子が、様々な磁気構造を有する系として注目を集めている[1]。CsCrF4 は

Cr3+(3d7,S =3/2)がカゴメ三角格子を形成する稀有なモデル物質である。最近

の中性子回折実験により、この物質は Q =(1/2,0,1/2)を伝播ベクトルとする

120o構造が低温で出現することが報告された[2]。しかし、この構造はハイゼン

ベルグカゴメ三角格子で理論的に予想されているいずれの構造とも異なって

いる。基底状態相図の計算からこの 120o構造は、最近接カゴメ相互作用、DM

相互作用、単イオン異方性の競合により出現することが提案されている。 

そこで我々は CsCrF4のスピンモデルを同定し、先行研究で報告された非自

明な 120o 構造の起源を明らかにするために中性子非弾性散乱実験を行った。

この実験は J-PARC HRC 分光器で行い、磁気スペクトルの測定を行った。実

験結果から 10 meVのバンド幅を有する磁気励起が観測された。また、Q =1Å
-1近傍で 0.5meVと 1.5meVにフラットな強度が観測された。さらに、測定した Q
の全範囲で 6meV から 9meV まで連続的な強度が観測された。低エネルギー

のフラットな強度は本物質が 1 次元性を持つことを示唆している。また、スピン

波近似によるシミュレーションと実験結果の比較により本物質が、c 方向の相

互作用と次近接カゴメ相互作用が反強磁性的、最近接カゴメ相互作用が強磁

性的に結合したスピンモデルで本系が記述されることが明らかになった。さら

に、0.5meV と 1.5meV のフラットな励起は単イオン異方性と DM 相互作用によ

り縮退が解けた結果出現した励起であると考えられた。 

[1] H. Ishikawa et al., J. Phys. Soc. Jpn 83, 043703 

(2014) 

[2] M. Hagihala et al., to be published. 
 

 

図 1 カゴメ三角格子の模式図。実線と破線
は最近接、次近接カゴメ相互作用を表す。 
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Nd2Mo2O7 の磁気励起 

Magnetic excitations in Nd2Mo2O7 
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近年、量子力学的位相もまた、スピン、電荷、軌道、格子などと並ぶ物理自由

度と認識されるようになった。物理自由度の揺らぎは、スピン波やフォノンなど

として、中性子非弾性散乱で観測することができる。金属強磁性体 SrRuO3 は

スピン軌道相互作用のためにバンド交差が多数存在する系である。バンド交

差は量子力学的位相であるベリー位相をもたらし、運動量空間におけるモノ

ポールとして振る舞い、その仮想的な磁場が異常ホール効果の起源となる[1]。

SrRuO3 のスピン波の温度変化から、エネルギーギャップが異常ホール伝導度

の関数として記述されることがわかるが[2]、この実験事実は、ベリー位相によ

って発生する仮想的な磁場が中性子非弾性散乱の観測量になることを示して

いる。SrRuO3 以外の系でも同様の観測を試みるため、金属強磁性体である

Nd2Mo2O7 の磁気励起の測定を行った。Nd2Mo2O7 では Mo が TC~90K で強磁性

秩序を示し、T*~30K 以下で Nd の磁気秩序が成長する。Nd は Mo と反平行に

秩序化し、Mo スピンはチルトする。それにより Mo スピンにカイラリティーが生

じ、大きな異常ホール効果をもたらす[3]。磁場中では磁気構造の変化ととも

にスピンカイラリティーが変化するが、その変化に対応する異常ホール効果が

観測されている[3]。一方で、Nd2Mo2O7 の異常ホール効果は、Mo と Nd のそれ

ぞれの磁化で説明でき、スピンカイラリティーによるものではないとする研究も

報告されている[4]。我々は、9 本を coalign した 48g の Nd2Mo2O7 の単結晶試

料を用いて、HRC で中性子非弾性散乱実験を行った。実験は、Mo のみが秩

序化する 50K と、Mo と Nd の両方が秩序化する 3K で行った。どちらの温度で

も、(111)と(222)のまわりにスピン波を観測した。分散関係は、例えば[hhh]方

向では、E(h)=A(1-cos2ph)/2+Eg で表され、A=10meV、Eg=0meV を得た。A も

Eg も 3K と 50K で変化はなかった。3K と 50K で結晶場励起を 0.5、25、40、

115meV に観測した。0.5meV はすでに報告されているもので、Mo の秩序化に

より基底状態が分裂したものである[4]。25、40、115meV は Nd2Zr2O7 でも同様

のエネルギーに観測されている[5]。3K と 50K で温度変化を期待したが、観測

された磁気励起には温度変化がなかった。 

 

[1] Z. Fang et al., Science 302 (2003) 92. [2] S. Itoh et al., Nat. Commun. 7 

(2016) 11788. [3] Y. Taguchi et al., Science 291 (2001) 2573; PRL 90 (2003) 

257202. [4] Y. Yasui et al., J. Phys. Soc. Japan 75 (2006) 084711. [5] J. Xu et 

al., PRB 92 (2015) 224430. 



       ANSTO-Pelican 

細孔性金属錯体 Cu2(4-F-bza)4(2mpyz)に吸着した 
酸素分子結晶の磁性 

Magnetism of Oxygen Molecular Crystal Adsorbed in  
Nanoporous Metal Complex Cu2(4-F-bza)4(2mpyz) 

 
東大物性研、理研 1、横浜市大 2、東工大 3、ANSTO 4 

浅井晋一郎、左右田稔 1、高崎祐一 2、高見澤聡 2、白澤一樹 3、 
栗田伸之 3、田中秀数 3、Mole Richard 4、Yu Dehong 4、益田隆嗣 

 
酸素分子は S = 1 のスピンをもつ磁性分子であるが、特定の細孔性錯体に

吸着すると細孔内で規則的に配列することで三次元的な磁性体を形成するこ

とが知られている[1-3]。このような磁性体では、結晶構造がホストの錯体と酸

素分子の間のファンデルワールス力で決定されるために磁場や温度などの外

場に強く影響される。酸素分子の間の磁気相互作用はそれらの位置関係によ

って大きく異なることから[4]、外場に対して構造と磁性が新奇な応答を示す磁

性体として期待できる。 
最近、細孔性金属錯体 Cu2(4-F-bza)4(2mpyz)に吸着された酸素分子は細

孔内で三量体を形成するように配列することが X 線回折実験より明らかにさ

れた。今回我々は吸着された酸素分子からなる結晶が示す磁性を調べるた

め、磁化測定及び ANSTO に設置された Pelican 分光器を用いて中性子非弾

性散乱実験を行った。そして、磁化率は温度減少に伴ってキュリー的に増大

するが 1.5 K 以下では温度変化が抑えられることが分かった。これは容易面

型の磁気異方性をもつ三重項状態が基底状態であることを示唆する結果で

ある。また、中性子非弾性散乱実験では酸素分子の磁気異方性を起源とする

と考えられる 0.4 meV 程度のエネルギーギャップをもつ磁気励起を観測した。

この磁気励起は q = 1.1 Å 付近に強度の最大をもつ。これは酸素分子が三量

体を形成していることを示唆する。この磁気励起は温度上昇に伴って急激に

強度が減少し、40 K以上では観測できなかった。講演ではこれらの結果を S = 
1 三量体モデルを仮定して解析した結果を報告する。 
[1] R. Kitaura et al., Science 298 (2002) 2358. 
[2] T. Masuda et al., J. Phys. Soc. Jpn. 77 (2008) 083703. 
[3] M. Soda et al., J. Phys. Soc. Jpn. 85, 034717 (2016). 
[4] M. C. van Hemert et al., Phys. Rev. Lett. 51 (1983) 1167. 
 



   PF-BL-16A 

ペロブスカイト遷移金属酸化物 LaNiO3/LaMnO3 

ヘテロ界面における強磁性の起源 
Origin of ferromagnetism appearing at the heterointerface 

between perovskite transition-metal oxides LaNiO3 and LaMnO3 
 

北村未歩 1,2、堀場弘司 1、小林正起 1、坂井延寿 1、簔原誠人 1、 
湯川龍 1、志賀大亮 1、雨宮健太 1、野中洋亮 3、芝田悟朗 3、藤森淳 3、 

藤岡洋 2、組頭広志 1 

1 KEK-PF、2 東大生研、3 東大院理 
 

 酸化物ヘテロ界面では、構成物質単体では発現し得ないような特異な磁気
特性が発現する。近年、バルクでは常磁性金属の LaNiO3（LNO）において、
LNO/LaMnO3（LMO）超格子界面で磁化が誘起されるという報告がなされた[1]。
これまで我々は、この特異な界面強磁性には、LNO/LMO ヘテロ界面におけ
る遷移金属イオン間の電荷移動が重要な役割を果たしていると考え、X 線吸
収分光を用いて、MnイオンからNiイオンに電荷移動が起こっていることを明ら
かにしてきた[2]。さらに、その空間分布は LNO 側と LMO 側で非対称であり、
LNO の Ni イオンが界面 1 ML の領域のみでバルクの 3 価から 2 価に価数変
化しているのに対し、LMO の Mn イオンでは価数変化の領域が界面 3-4 ML
に広がっていることを見いだした[2]。本研究では、この電荷移動現象と界面
強磁性との関係を明らかにするため、X 線磁気円二色性（XMCD）による元素
選択的な界面磁化評価を行ったので報告する。 
 図1にLNO (5 ML)/LMO (m ML)/LNO (20 ML)サンドイッチ構造 (m = 6, 12)と、
参照としてLMO薄膜のMn L2,3 XMCDスペクトルを示す。LMO薄膜とサンドイッ
チ構造のスペクトル形状を比較すると、サンドイッチ構造におけるXMCDスペク
トルでは、電荷移動により生じたMn4+由来と考えられる644 eVの強度が増大し
ていることが見て取れる。さらに、Sum ruleを用いてMnイオン当たりの平均磁
化を算出すると、LMO側では、電荷移動に関与している界面3-4 MLの領域で
磁化が増大し、強磁性が安定化していることが明らかとなった。また、Ni L2,3 
XMCDスペクトルにおける膜厚依
存性の結果から、電荷移動によっ
て価数変化した界面1 MLの領域
のNi2+イオンに磁化が誘起されて
いることが分かった。講演では、こ
の結果を元に、電荷移動の空間
分布と界面の磁気構造の関係に
ついて詳細に議論する。 
[1] J. Hoffman et al., Phys. Rev. B 
88, 144411 (2013). 
[2] M. Kitamura et al., Appl. Phys. 
Lett. 108, 111603 (2016).  
 

図 1. LNO (5 ML)/LMO (m ML)/LNO (20 ML)
の 3 層構造における Mn L2,3 XMCD スペクト
ル (m = 6, 12) 
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共鳴軟 X線散乱による TbNiC2の電荷密度波と磁性の研究 
Magnetism coupled with charge-density waves in TbNiC2 

studied by resonant soft X-ray scattering 
 

田端千紘 1、中尾裕則 1、下村晋 2、小野寺秀也 3 
1KEK物構研 CMRC-PF、2京都産業大理、3東北大院理 

 
RNiC2 化合物群（R：希土類元素）は、電荷密度波（CDW）と磁性が強い相関
を示す系として近年興味を集めている。R サイトの元素の種類によって、超伝

導、反強磁性、強磁性などの多彩な秩序状態をとり、また、それら秩序状態は

CDW との共存および競合を示す。最近の詳細な X 線回折実験により、R = 
Tb の系において、q1 = (0.5, 0.5, 0), q2 = (0.5, 0.5, 0.5) の 2つの異なる秩
序波数の CDW が出現し、うち片方 (q1) が低温の反強磁性秩序 (TN = 26 
K) と共存する一方、もう片方 (q2) は磁気秩序の出現とともに消失すること
が明らかにされた[1]。これは TbNiC2が CDW と磁性の共存と競合の両方を

示す系であることを示しており、RNiC2系における CDW と磁性の相関の系統

的研究において、本系は重要な位置を占めていると言える。 
本系における磁気秩序と CDW の秩序変数の振る舞いは、磁歪によるフェ

ルミ面のネスティング条件の変化という単純な観点からは説明できず、両秩序

間の相関メカニズムは未だ明らかにされていない[1]。そこで我々はTbNiC2の

CDWと磁気秩序の双方に関する微視的情報を得るために、TbのM5吸収端
を利用した共鳴軟 X 線散乱実験を行った。測定の結果、TN 以下で超格子反

射位置 q1における非常に強い共鳴信号 (非共鳴信号の約 150倍) を観測し
た。得られた信号強度のアジマス角依存性は、過去に報告されている中性子

回折から得られた、秩序モーメントが c 軸方向から僅かに傾いた磁気構造 
[2,3] をよく説明する。また興味深いことに、強度は 1 桁以上弱くなるが、TNよ

り高温の CDW 相においても類似したアジマス角依存性を示す共鳴信号が観

測され、CDW 状態に Tb の 4f 電子自由度が何らかの形で関与している可能
性が示唆された。発表では、磁化および比熱といったバルク物性測定結果と

併せて、共鳴散乱信号のアジマス角・入射 X 線偏光依存性の詳細を報告し、
4f電子の秩序状態と、それの CDW との関わりについて議論する。 
 
[1] S. Shimomura et al., Phys. Rev. B 93, 165108 (2016). 
[2] J. K. Yakinthos et al., J. Magn. Magn. Mater. 81, 163 (1989). 
[3] N. Uchida et al., J. Magn. Magn. Mater. 145, L16 (1995). 
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Ca2Fe2O5の磁気構造とそれが電場勾配に及ぼす影響 
Magnetic structure and its influences on electric field 

gradients in Ca2Fe2O5 
 
籠宮功 1、廣田有貴 1、柿本健一 1、藤井孝太郎 2、白岩大裕 2、八島正知 2、 

不破章夫 3、中村真一 3,4 

名古屋工業大学 1 東京工業大学 2、早稲田大学 3、帝京大学 4  

 
ブラウンミラライト構造をとる Ca2Fe2O5(CFO)について、これまで多くの報告
例があるが、反強磁性、弱強磁性のいずれであるか結論が出ていなかった。

また、最近、CFO が室温で大きな磁気抵抗効果を示すことが報告されている

が、その機構は不明のままである[1]。大きな磁気抵抗効果の存在は、磁気秩
序と電気物性、あるいは結晶構造との間に強い相関があることを示唆する。

以上の点を明らかにするために、本研究では、自発磁化の温度変化を再確認

するとともに、57Feメスバウアー分光測定を行い、磁気構造を決定した。また、
電気伝導性に影響を与える一要因となる Fe 周囲の電場勾配を、放射光粉末
X線回折により得られた結晶構造及び、メスバウアー分光より観測される四重
極分裂より検討した。 
磁化の温度変化には、TN = ~710 Kで磁気相転移に伴うピークが出現した。こ
の温度以下で、他の典型的な強磁性体に比べ小さい自発磁化が出現してい

ることから、CFO は純粋な反強磁性ではなく、弱強磁性であることが分かる。

メスバウアースペクトルによれば、750 Kでは、2本の吸収スペクトルが観測さ
れた。すなわち、CFOは 750 Kで常磁性である。287 Kでは、2つの結晶学
的に異なる Fe サイトが磁気秩序状態にあることを示すスペクトルが観測され
た。このスペクトルについて各メスバウアーパラメータを最適化すると、二つの

Fe サイトは、いずれも、。磁化容易軸である a 軸からキャントしており、このこ

とからも CFO が弱強磁性体であることが分かる。一般的に弱強磁性は、

Dzyalosinskii-Moriya(DM)相互作用より生じる。 そこで、電場勾配に注目す
ると、287 Kでは750 Kに比べ大きく変化している。このような電場勾配の大き
な温度変化は、他の多くのFe系酸化物では見られない現象である。以上のこ
とは、CFO における DM 相互作用が弱強磁性とともに、局所的な電気分極を

誘起し電場勾配に影響を及ぼすことを示唆する。 
 
[1] S. Dhankhar, K. Gupta, G. Bhalerao, N. Shukla, M Chandran, B. 
Francis, B. Tiwari, K. Baskar and S. Singh, RSC Adv., 5, 92549–92553 
(2015). 
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異常分散法を用いた Ti0.31 Fe2.69O4の 

陽イオンの占有席率解析 
Site occupancy analysis of cations in Fe2.69Ti0.31O4 by 

X-ray anomalous scattering 
 

奥部真樹 1，鴛海太郎 1，長瀬敏郎 2，佐々木聡 3,4，杉山和正 1 

1東北大金研・2東北大博物館・3東工大・4KEK物構研 

 
鉄磁性鉱物の代表格はマグネタイト(Fe3O4)でありマグネタイトとウルボスピ

ネル(Fe2TiO4)の固溶体はチタノマグネタイト(TixFe3-xO4)と呼ばれる。チタノマ

グネタイトは残留磁化の記録として古地磁気学にとって重要な鉱物である。チ

タノマグネタイトはスピネル構造を持ち、陽イオン席は 4 配位の A サイトと 6 配

位の B サイトの 2 種類ある。スピネル型磁性物質では、磁化率や磁化容易軸

をはじめ、その物性が陽イオン分布に強く依存することは以前からよく知られ

ており、その特性を知るには陽イオン分布についての情報が非常に重要であ

る。マグネタイトでは陽イオン分布が[Fe3+]A[Fe2+Fe3+]BO4となり、下線を引いた

Fe3+の磁気モーメントが打消し合いフェリ磁性となる。一方ウルボスピネルで

は[Fe2+]A[Fe2+Ti4+]BO4のような陽イオン分配をとり、Fe2+の磁気モーメントが打

消し合い反強磁性となる。中間組成の陽イオン分布については、幾つかのモ

デルが提唱されてはいるが、未だ明らかでない。Fe2+と Fe3+は原子散乱因子

の値が非常に近いため、Ｘ線を用いた構造解析による判別が容易ではなく、

チタノマグネタイトの陽イオン分布に関する既往の研究の多くは、磁気特性の

観測による間接的な陽イオン分布の解析によるものである。 

本研究では、宮城県蒲沢鉱山産の天然のチタノマグネタイト Ti0.31Fe2.69O4単

結晶について、その陽イオン分布をＸ線異常分散、原子価コントラスト法で決

定した。実験は、Photon Factory の BL-6C で行った。ダイヤモンド移相子を用

いて円偏光 X 線を生成し、リガク AFC-5u 型４軸回折計を用いて 3 次元反射

強度を測定した。測定は Fe 吸収端近傍の波長λ = 1. 1.7441 Å（E =7.1085 

keV）のＸ線を用いて行った。解析には全空間 2θ ≤130°の 687反射のうち 3σF

以上の 432 反射を cubic 平均して使用した。最終的に陽イオン分布は、

[Fe3+
1.00]

A site [Fe3+0.38 Fe2+1.31 Ti4+0.31]B siteと求められた。本価数分布解析

の結果は、Néel モデルの陽イオン分布と一致する結果となった。スピネル酸

化物の陽イオン分布は生成時の熱平衡状態を反映している。 発表では、そ

の生成条件についても議論する。 



       MLF-BL01 

非 弾 性 中 性 子 散 乱 で 見 る 電 子 相 関 効 果 に よ

る Ba0.75K0.25Fe2As2の磁気励起バンドの繰り込み 
Effect of electron correlations on spin excitation 

bandwidth in Ba0.75K0.25Fe2As2 as seen via time-of-flight 
inelastic neutron scattering 

 
村井直樹 1、鈴木雄大 2、出田真一郎 3、中島正道 4、 

田中清尚 3、池田浩章 5、梶本亮一  1 
1 J-PARC センター、2 立命館大総研機構、3 分子研 UVSOR、4 阪大理、5 
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 銅酸化物高温超伝導体等の所謂、非従来型超伝導体の諸物性は強い電子

相関効果の観点から盛んに議論される。2008 年に発見された鉄系超伝導体

においても同様に、その多彩な物性を理解する上で電子相関の果たす役割を

明らかにする事は非常に重要である。しかし、モット相に隣接する銅酸化物と

は対照的に、鉄系超伝導体の母物質は反強磁性金属であるため、その電子

相関の強さについては様々な議論がある。本講演では電子相関効果がもたら

すスピン・ダイナミクスへの影響について報告する。 

 我々はホールドープ型 122 系 Ba1-xKxFe2As2 (x = 0.25) の磁気励起測定を

J-PARC チョッパー分光器「四季」にて行った。その結果、約 200 meV まで達

するバンド幅を持つスピン波的分散を観測した。得られた磁気励起の運動量・

エネルギー方向の構造は、同一試料の ARPES 測定から決定されたバンド繰

り込み因子を考慮する事で、5 軌道模型に対する乱雑位相近似(RPA) により

再現される。これら結果は、電子相関効果としてしばしば現れる電子バンドの

繰り込み効果が磁気励起においても現れる事を意味する。講演では鉄系超

伝導体の電子相関効果の情報がどのように磁気励起スペクトルに反映される

のかについて議論する。 

 

 



       MLF-D1/TRIUMF 

µSR による La2CuO4+δにおける頂点酸素スピンの観測 
Observation of Spin Polarization on Apical Oxygen 

in La2CuO4+δ by µSR 
 

宮崎正範 1、川股隆行 2、足立匡 3、小池洋二 2、竹下聡史 4、平石雅俊 4、 

岡部博孝 4、小嶋健児 4、門野良典 4、戎修二 1 

1	室蘭工業大学大学院工学研究科、2	東北大学大学院工学研究科、	

3	上智大学理工学部、4	KEK 物質構造科学研究所	

 
  近年、La2CuO4+δの低温で誘電率がリラクサー的な振る舞いを示し、さらに

5K以下で強誘電性を示すことが報告されている[1]。過去の報告では、過剰酸

素を含む試料で室温近くの高温で誘電率がピークを示す振る舞いが報告され

ている [2]。 

 同様の Ruddlesden-Popper 型イリジウム酸化物 Sr2IrO4 では、70-90 K 付近

で誘電率のピークを示すとともに、誘電率が磁場依存性を示すことから電気

磁気効果が示唆されている[3]。さらに、誘電率のピークを示す温度域から頂

点酸素スピン磁性の存在がμSR 実験から観測されている[4]。 

 そこで、我々は La2CuO4+δにおいても同様に頂点酸素スピンが観測されるの

ではないかと考え、μSR測定を行った。その結果、反強磁性転移温度TN=324 

K を示し、ほぼ過剰酸素δを含まない試料では、Tm〜185 K 以下で約 10%程度

の一部の頂点酸素で、Sr2IrO4と同様に磁性スピンの存在を示唆する結果を得

た。さらに、過剰酸素δを含む TN=272 K の試料についても同様の測定を行っ

たところ、Tm〜225 K 以下で約 20%程度の頂点酸素にスピンによる磁性がある

ことが分かった。講演では、頂点酸素スピンの起源について議論を行いたい。 

   
[1] M. Viskadourakis et. al., Phys. Rev. B 85, 214502 (2012). 
[2] G. Cao, et. at., Phys. Rev. B 47, 11510 (1993). 
[3] S. Chikara, et, al., Phys. Rev. B 80, 140407 (2009). 
[4] M. Miyazaki, et, al., Phys. Rev. B 91, 155113 (2015). 



       MLF/BL15, PF/BL-16A,19B 

軟X線・中性子磁気散乱による極性キラル磁性体Ni2InSbO6

における正螺旋磁気秩序の観測 
Proper-screw type helimagnetism in a chiral polar 

magnet Ni2InSbO6 probed by soft X-ray and neutron 
magnetic scatering 

 
荒木勇介 1、佐藤樹 1、藤間友理 1、阿部伸行 1、徳永将史 2、木村尚次郎 3、  

森川大輔 4、Ukleev Victor4、山崎裕一 4,5、田端千紘 6、中尾裕則 6、 

村上洋一 6、佐賀山基 6、大石一城 7、徳永祐介 1、有馬孝尚 1,4 

１ 東大新領域、２ 東大物性研、３ 東北大金研、４ 理研 CEMS、５ NIMS 

６ KEK 物構研、７ CROSS 

 
  Ni2InSbO6は極性かつキラルな空間群 R3 に属しており、粉末中性子回折
の結果から、磁気転移温度76 K以下でb*方向に伝播する長周期螺旋磁性が

発現することが報告されている[1]。しかし、この螺旋磁気秩序の詳細を明らか
にするためには単結晶に対する実験を行う必要がある。 
本研究では、単結晶における長周期磁気秩序の観測手法として軟 X 線を

用いた共鳴(X 線)小角散乱を Photon Factory BL-16A 及び BL-19B にて、ま
た中性子散乱を MLF BL15 にて行った。Ni の L3吸収端 E = 853 eVにおけ
る共鳴軟 X 線小角散乱では、螺旋磁気転移温度 77 K以下で、(0 0 0)まわり
に4回対称のブロードな磁気散乱を観測した(図1(a))。また、0.4 Tの磁場をc

面内に印加して冷却することで、磁場印加方向の磁気散乱が強くなった(図
1(b))。一方、中性子磁気散乱では(0 0 3)Bragg 反射及びその周りに環状に

広がる衛星散漫散乱を観測した(図 2(a))。この衛星散乱は 6 T の磁場を印加
することで、軟 X線散乱の場合と同様に、磁場方向にほぼ集束した(図 2(b))。
これらの結果から、Ni2InSbO6 にて発現している螺旋磁気秩序は等方的に伝

搬するねじ巻型に近く、軟 X線磁気散乱にて観測された 4回対称の磁気散乱
は試料の形状による伝搬方向の偏りによるものだと推定される。 
[1] S. A. Ivanov, et al., Chem. Mater. 25, 935-945 (2013). 

 図 2. 中性子磁気散乱で得られた(Qx Qy 3)面の
散乱強度カラープロット 

図 1. E = 853 eV における小角共鳴軟 X 線磁
気散乱。(a) 0 T, 50 K (b) 磁場 0.4 T 下で 150 
K から 50 K まで冷却し、0 T で測定した結果。 
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       BL-7C, BL-16 

軟 X 線及び硬 X 線ラマン散乱による CaCu3Ti4O12 の 
電子構造研究 

Electronic Structure Study of CCTO by means of Soft and 
Hard X-ray Raman Scattering 

 
手塚泰久 A、西山賢司郎 A、任皓駿 A、渡辺孝夫 A、 

野沢俊介 B、中島伸夫 C、岩住俊明 D 

弘前大院理工 A、物構研 PFB、広島大院理 C、大阪府大院工 D 

 
 A サイト秩序ペロブスカイト CaCu3Ti4O12 

(CCTO)は、100~600K の広い温度範囲で ε~104

以上の非常に高い誘電率を示し、約 90K 以下
でその誘電率が急激に減少する[1]。その際に構
造相転移を伴わないため、電子構造の研究が重

要である。これまでに、多結晶及び単結晶にお

ける Ti K および Cu K 共鳴Ｘ線ラマン散乱
（XRS）とそれらの温度依存性の結果を報告し
てきた[2-4]。今回は、軟 X線における Ti 2p, Cu 
2p, O 1s共鳴 XRSの測定を報告する。測定は
KEK･PF の BL-16 で行い、試料は(100)単結晶
を用いた。 
図１は、部分発光収量法（PPY）によるO 1s 

XASスペクトルである。縦の棒線及び番号は発
光測定における励起エネルギーを示している。 
図２は、O K吸収端付近で励起したO K共鳴

XRSスペクトルである。Cu-O結合方向である 
[011]軸方向の偏光励起で、偏光保存配置で測定
した発光スペクトルを、エネルギー損失（ラマ

ンシフト）に対して表示してある。励起エネル

ギーとともに移動している縦の棒線はO Kα1,2

蛍光を示している。O K吸収ピークで励起したスペクトル（5）では、明
らかなラマンピークが観測されているが、これはCu-O間の強い電子相関
を示していると考えられる。また、O Kα1,2蛍光スペクトル(10)も単一ピー
クではなく、複雑な電子状態を示唆している。講演ではCuやTiの電子構
造の測定結果と合わせて、誘電異常との相関を議論する予定である。 

[1] A.P. Ramirez, et al., Solid State Commun., 115, 217 (2000).  
[2] 手塚他、第4回物構研サイエンスフェスタ 025(2017), 186 (2016) 
[3] Y. Tezuka, et al., J. Phys. Soc. Jpn. 83, 014707 (2014) 
[4] Y. Tezuka, et al., J. Electron Spectrosc. Relat. Phenom. 220, 114-117 (2017) 



PF-BL6C 

蛍光 X 線ホログラフィーによる 

Bi2Te3:Mn トポロジカル絶縁体の不純物位置の同定 

An x-ray fluorescence holographic study for the 
determination of the Impurity site in Mn-doped Bi2Te3  
 

細川伸也、Jens R. Stellhorn・熊本大院先端、松下智裕・JASRI、 

八方直久・広島市大院情報、林好一・名工大院工、佐々木実・山形大理 

 
 Bi2Te3 は p 型縮退半導体で、熱電材料としてよく用いられてきたが、遷移金

属を添加することにより、安定にトポロジカル絶縁体として振舞うことが知られ

るようになった[1]。層状構造を持つ Bi2Te3 に添加される元素の位置を実験的

に求めるために、これまで主として XAFS 法や理論計算による研究が行われ

てきたが、あまり決定的な結果は得られていなかった。われわれは、

Bi2Te3Mn0.1 について Mn Kα 蛍光 X 線ホログラフィー（XFH）実験を行った。通

常のフーリエ変換による解析では、得られた弱い原子イメージはノイズと区別

が非常に困難であったが、スパースモデリングである L1 正則法を取り入れた

結果、Mn 不純物の位置が次第にはっきりと再構築された[2]。 

 下図はその一例である。(a)、(b)はそれぞれ Mn 原子から z = ±0.13 nm の

(001)面に現れた原子イメージを示す。明瞭な正三角形が、Mn 原子の上下で

向きを変えて観測できた。この実験結果は、(c)に示すように Mn 原子が Bi2Te3

の層間にある正八面体ポケットに収まっていることを明瞭に示している。また、

z = 0 nm の(001)面には、Mn 原子が Te サイトを置換することを示す六角形の

イメージが観測された。別途に測定を行った Mn K XAFS の結果より、層間ポ

ケットと置換がおよそ 3:2 の割合で、Mn 不純物が Bi2Te3内に位置することがわ

かった。 

 この研究は JSPS 科研費基盤（B）（17H02814）、新学術領域研究「3D 活性サ

イト科学」（26105006、26105013）および「疎性モデリング」（16H01553）の支援

を受けた。 
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[1] H.-J. Kim et al., Phys. Rev. Lett. 110, 136601 (2013). 

[2] S. Hosokawa et al., Phys. Rev. B 96, 214207 (2017). 
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共鳴Ｘ線発光分光による光触媒 Au/TiO2の電子状態の研究 
Resonant X-ray emission spectroscopy of  

Au/TiO2 photocatalyst 
 

中島伸夫 A、大城佳祐 A、手塚泰久 B、足立純一 C、野澤俊介 C 

A広島大院理、B弘前大院理工、CKEK-PF 

 
光触媒の代表物質であるTiO2にAu微粒子を担持したAu/TiO2ナノ粒子は

可視光活性を示すため、人工光合成物質への応用が期待されている。Au 微

粒子の表面プラズモン共鳴が触媒作用の鍵であるが、これが母体 TiO2の電

子状態とどう結びついて可視光活性が現れるのかは未解明である。そこで、

蛍光線検出による高エネルギー分解能 X 線吸収分光法（HERFD-XAFS）を
用いてこれを解明することを目的として実験を行った。 
作製した Au/TiO2ナノ粒子に対し、入射 X 線エネルギーを連続的に変えな

がら測定した Ti K 吸収端の共鳴 X 線発光スペクトルの二次元強度図の一例

を図に示す。強度図を x 軸に射影して得られる全蛍光収量スペクトル

（TFY-XAS）を上に示す。TFY-XASではTi 3d電子状態を反映した４つのピー

クが重なって測定されるのに対し[1]、強度図ではそれらが分離して観測され

ている。特に、3d 局在準位（白枠）に対応する弱い構造は、触媒活性と関係が

あると報告されている[2]。Au 担持の有無にかかわらず、この 3d 局在準位

（localized）は通常の Ti Kβ1,3発光を担う非局在準位（delocalized）よりも1.5 eV
程度高束縛エネルギー側にシフトしてい

ることが分かった。さらに、Au/TiO2では

TiO2に比べて紫外線照射によるこの局

在準位の強度変化が小さいことも分かっ

た。これは、Au 微粒子の表面プラズモン

共鳴により、紫外線の有無にかかわらず

Ti 3d 局在準位に電子を供給しているた

めと解釈することができる。これが、可視

光に対する Au/TiO2の触媒活性の高さ

に繋がっていると理解することができる。 
 

[1] T. Uozumi et al., Euro. Phys. Lett. 18, 
85 (1992). 

[2] L. Amidani et al., Angew. Chem. Int. 
Ed. 54, 5413 (2015). 

図. Au/TiO2ナノ粒子の Ti pre-K
吸収端領域の共鳴 X 線発光分

光の二次元強度図 
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エレクトライド物質 LaScSi における格子間水素の電子状態  
Electronic structure of interstitial hydrogen in 

electride material LaScSi  
 

平石 雅俊 1, 小嶋 健児 1,2, 岡部 博孝 1,2, 竹下 聡史 1, 幸田 章宏 1,2, 

門野 良典 1,2, Wu Jiazhen3, 飯村 壮史 3, 細野 秀雄 3,4  
1KEK 物構研, 2総研大, 3東工大フロンティア研, 4東工大元素センター (MCES)  

 
 
 エレクトライドは、電子がアニオンとして振る舞う物質の総称であり、高い電

子移動度や低い仕事関数を示すことから注目を集めている。その候補物質で

ある LaScSi は空間群 I4/mmm で表され [1]、La4の 4 面体と La2Sc4の 8 面体

が作る空隙 (V, V’) に対し、元素あたり最大で 1.5 個の水素を収納できること

が昇温脱離ガス分析 (TDS) により明らかになっている [2]。この水素吸蔵プ

ロセスに関して近年の DFT 計算などから、水素がまず V サイト、続いて V’サ

イトへと収納される段階的なプロセスが提案されている。また、2 つの空隙に

おいて、水素の濃度に依存して電子が局在した領域が存在していることも

DFT 計算によって明らかになっており、さらに、水や空気への耐性を示すこと

から [2]、 安定なエレクトライド物質として、その特性や応用に関して注目を

集めている。特に、表面に Ru を担持することで高効率のアンモニア合成触媒

として機能することが見出され、水素を空隙に出し入れする反応により Ru の

水素被毒を防ぐメカニズムが提案されていることから [2]、水素の電子状態に

関しても注目を集めている。  

 我々は、LaScSi における水素の電子状態 (格子間位置、荷電状態) を調べ

る目的でミュオンスピン回転実験 (µSR) を J-PARC MLF 実験施設の S1 ビー

ムラインに設置された ARTEMIS 分光器にて行なった。試料に打ち込まれたミ

ュオンは、局所的な電子状態を反映して Mu+、Mu0、Mu−の荷電状態 (それぞ

れ H+、H0、H−に相当) を取りうるが、実験の結果、LaScSi では 4 K から 315 K

において、Mu0は存在せず、Mu−もしくは Mu+の状態であることが明らかになっ

た。また、構成元素の核磁気モーメントが作り出す微小な内部磁場分布に関

して、実験値とシミュレーションとの比較を行い、ミュオンが V と V’の両方に存

在していることを見出した。講演では、実験結果の詳細について報告し、

LaScSi 中における希薄水素の電子状態について議論する予定である。 

 

[1] B. Chevalier, et al., Chem. Mater. 22, 5013 (2010) 

[2] Jiazhen Wu, et al., Adv. Mater. 29, 1700924 (2017) 



       MLF-BL14 

β-Sn のフォノンと熱散漫散乱 
Phonon dynamics and diffuse scattering in -Sn 

 
高橋美和子 1・河村聖子 2・中島健次 2・小林伸彦 1 

筑波大数理物質 1、原研 J-PARC 2 
 

 β-Sn で観測される異方的な散漫散乱の起源、及びこれとαβ構造相転移と

の関係を調べるために、β-Sn 単結晶の非弾性散乱測定を J-PARC MLF の

BL14 に設置された冷中性子ディスクチョッパー型分光器 AMATERAS を用い

て行った。HHL 面上で観測される筋状の散漫散乱と、今回測定した非弾性散

乱強度分布を下図に示す。[110]方向に伸びた強度分布がどちらにもほぼ同

様の強度分布で観測されており、異方的な散漫散乱がフォノンに起因する熱

的なものであることを示している。発表では得られたフォノン分散と計算との比

較や構造相転移による変化についても議論する予定である。 

 

 
 

図：HHL面上の中性子散乱強度分布。2軸モード（左）と∆E=3meVの非弾性散

乱モード（右）の結果。  
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ペロブスカイト型有機・無機複合化合物における 

有機部の構造とゆらぎ 
Structure and Fluctuations of Organic molecules in 

Organometal Halide Perovskites 
 

高橋美和子 1、Kayesh Md Emrul1、 森田敦 1、川崎卓郎 2、大原高志 2、 

宗像孝司 3、野田幸男 2,4 

筑波大数理物質 1、原研 J-PARC 2、総合科学研究機構 3、東北大多元研 4 
 

  ペロブスカイト型 有 機 無 機 複 合 化 合 物 AX  

 は特出した光起電力効果を示し、高効率の太陽

電池材料として注目を集めている物質群である。一連の物質は構造不安定性

から温度、圧力の外場下で逐次的な構造相転移を起こす。無機部の八面体

の歪み、有機部の回転配向の乱れと無機有機間の水素結合が相転移機構

に大きな影響を与えていると考えられるが、重原子の存在のために有機部分

の詳細な構造は X 線回折のみで決定することは難しく、各相の構造について

の報告は様々である（図１）。本研究では、鉛フリーペロブスカイト化合物

について中性子線・X 線を相補利用した構造解析測

定を行い、有機部分の詳細な構造とその相転移における変化を調べている。

今回は X=I, Br についての室温における測定結果について報告する。中性子

回折測定は J-PARC MLF の BL18 に設置された特殊環境微小単結晶中性子

解析装置 SENJU を用いて行った。X=I についての最近の報告によると、有機

部は室温相においてに配向するとされているが[3]、今回の解析結果には

有機部に明確な配向性はみられず、従来の報告の通り方向に関してはランダ

ムに近いことが示された（図２）。

 

図 1：  の逐次構造相転移における各相

の結晶構造.                     

                              

図２： の核密度(中性子散乱長密度)の

等価面。無機原子の非等方性温度因子の楕円も

示す。青色部分が水素原子による負の核密度.

[1] A. Poglitsch  and D. Weber: J. Chern. Phys. 87 (1987) 6373. 

[2] T. Oku : ”Solar Cells - New Approaches and Reviews”, Chapter 3, ed. L. A. Kosyachenko, INTEC (2015). 

[3] C. C. Stoumpos, et al. : Inorg. Chem. 52 (2013) 9019. 



[4] Y. Takahashi et al. : Dalton Trans. 40 (2011) 5563. 

[5] I. Swainson et al. Acta Cryst. B66 (2010) 422. 
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大気非曝露搬送系を用いた ex situ 蛍光収量 

軟 X 線吸収分光による二次電池電極材料の電子状態解析 
Electronic-Structure Analyses for Rechargeable- 

Battery Electrode Materials by Ex situ 
Fluorescence-Yield Mode Soft X-ray Absorption 
Using a Transfer System without Air Exposure 

 
朝倉大輔、須田山貴亮、松田弘文、細野英司 

産業技術総合研究所 
 

近年、車載用リチウムイオン電池のさらなる高性能化（高出力、高容

量、高安定性、低コスト）が強く求められている。中でも既存電極材料

（特に正極材料）の性能改善や新規電極材料の開発が急務となっている。

そのためには、これまでの化学・材料科学的な知見や構造物性的な知見

に加え、電子物性的な観点に基づいたマテリアルデザインを行うことが

必要である。正極材料における充放電反応において、最も重要な役割を

担っているのは、正極活物質に含まれる遷移金属の 3d軌道と酸素等の配

位子 2p軌道である。これらの軌道の情報を明らかにするために、軟 X線
吸収分光（XAS）等による遷移金属元素の 3d軌道の直接観測から、価数

のみならず、結晶場分裂やスピン状態、電荷移動などの情報を抽出する

ことによって、充放電に伴う電子状態変化・酸化還元反応を明らかにす

ることが急務となっている。 
酸化還元反応を正しく観測するためには軟 X 線分光においてもオペラ

ンド測定が望ましく、我々を含む複数のグループが二次電池のオペラン

ド測定系の構築に取り組んでいるところであるが[1,2]、まだ一般的では
ない。したがって、依然として Ex situ 測定の重要性も高く、多くの電極
材料の Ex situ XAS測定が盛んに行われている。Ex situ XASにおいても
電極材料の酸化還元反応をできるだけ正しく観測する上で、試料である

充放電後の電極を一切大気に曝さない搬送系の使用は必須であり[3,4]、
我々のグループでも同手法による様々な試料のXAS測定に取り組んでい
る。今回は、これまでに PF BL-7Aで実施した LiNi0.5Mn1.5O4正極等の蛍

光収量法による XAS測定の結果について報告する[3-5]。 
 

[1] D. Asakura et al., Electrochem. Commun. 50, 93 (2015). 
[2] K. Nakanishi et al., Rev. Sci. Instrum. 85, 084103 (2014).  
[3] D. Asakura et al., ChemPhysChem 17, 4110 (2016).  
[4] D. Asakura et al., AIP Adv. 6, 035105 (2016). 
[5] Y. Ogasawara et al., J. Power Sources 287, 220 (2015).  
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含フッ素置換基導入によるジベンゾバレレン誘導体の 

結晶相における光反応の制御の試み 

Crystalline state photochromism of 
dibenzobarrelenes: control of reaction pathway by 

using alkyl fluorides substituents 
 

中村裕樹、細谷孝明 (茨大院理工) 

 
 ジベンゾバレレン誘導体は固体・溶液中でフォトクロミズムを起こし、溶液中

で光を照射することでジ−π−メタン転位、トリ−π−メタン転位、[2+2]光環付加反

応、Norrish	Type	II 反応などの様々な反応が同時に起きることが報告されてい

る[1]。これまでに我々は結晶相反応における橋頭部置換基(R2,R3)と反応様式

の関連性に注目し、X 線回折によるフォトクロミズムのその場観察の結果から、

架橋部置換基(R1)のベンゾイル基のカルボニル酸素が橋頭部アルキル基の

水素を引き抜いて始まるNorrish	Type	II反応であることを明らかにした	 [2]。さら

に、1a においてはトリ-π-メタン転位反応中間体も確認されており[3]、着色体の

化学種が Norrish	 Type	 II 反応・トリ-π-メタン転位反応のどちらの中間体である

かが曖昧なままだった。そこで、ジベンゾバレレンのフォトクロミズムの反応機

構、特に色と着色体の構造を明らかにすることを目的とし、Norrish	 Type	 II 反

応による水素引き抜きが起きえないような置換基を導入した誘導体に対して

結晶相において光反応させ、その反応挙動を明らかにすること

を試みた。まず、1a では橋頭部のメチル基の水素が架橋部の

カルボニル酸素に引き抜かれることで Norrish	Type	II 反応が起

こるため、メチル基を水素原子に置換した 1c を合成した。1c に

光照射を行なったところ Norrish	 Type	 II 反応は起こらず、ジ−π−
メタン転位反応による反応生成物であるジベンゾセミブルバレ

ンのみ生成することを IR、NMR及び単結晶 X線回折測定により

確認した。さらに、1c の架橋部や橋頭部を置換することで起こ

る光異性化の変化を期待し、1c のアントラセン部位の 9 位のア

セチル基水素をフッ素に置換した 1dや、1cの架橋部をベンゾイ

ル基からメトキシカルボニル基やエトキシカルボニル基に置換

した 1e、1f の合成をおこない、結晶相フォトクロミズムの X 線回

折による直接観察を試みた。本発表では、IR 等の分光法の結

果も踏まえて報告する。	
	
[1]	Danaboyina	Ramaiah	et	al.,	Chem.	Soc.	Rev.,	34,	48–57(2005)	 	
[2]	Shihomi	Okabe	and	Takaaki	Hosoya,	JPS	Conf.	Proc.,	8,	031014	(2015).	
[3]	Hiroki	Abe,	private	comm.	
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光増感色素 BODIPY を配位した 

コバロキシム錯体の結晶相光異性化反応 

Crystalline-state photoisomerization of 
cobaloxime complex with BODIPY photosensitizer 

 

○加藤佑希、細谷孝明 

茨城大院理工 
 

 コバルトにアルキル基が直接結合したコバロキシム錯体は、その単結晶に

600 nm以上の光を照射すると結晶状態を保ってアルキル基が異性化する (1)。

一方、近年では蛍光色素の BODIPY（boron dipyrromethene）が配位したコバ

ロキシム錯体が水素発生触媒として注目されている (2)。水素の発生は、光照

射により BODIPY からコバルトに電子が移動し、水溶液中のプロトンが水素に

還元される機構が提唱されているが、コバルトとプロトンの結合状態を含め、

詳しい反応機構は解明されていない。そこで、BODIPY-コバロキシム錯体の光

異性化反応に対して BODIPY が与える影響を観察することで、BODIPY の電子

供与のメカニズムを解明することを目的とした。本研究室におけるこれまでの

研究では、アルキル基として3-シアノプロピル基（3cp）が配位したBODIPY-コバ

ロキシム錯体の光異性化反応の X 線回折による直接観察に成功し、BODIPY
による異性化反応の促進を明らかにした。本研究では、BODIPY による光異性

化の促進は 3cp 基に特異的な反応なのか、BODIPY-コバロキシム錯体におい

て一般的なのかを明らかにするため、アルキル基を 4-シアノブチル基（4cb）、
2-シアノエチル基(2ce)に変え、結晶相光異性化を試みることにした。 
 まず 4cb基が配位したBODIPY-コバロキシム錯体(4cb-BODIPY-Co)を合成した。

この 4cb-BODIPY-Co の結晶を X 線構造解析すると、4cb 基がジメチルグリオキ

シム平面に対し垂直にまっすぐ立っている分子 A、折れ曲がっている分子 B の

独立二分子構造であった。それぞれの反応空間を比較すると分子 A では 3cb
基へと異性化するための空間があるのに対し、分子 B では異性化を許容する

ための十分な空間がないという違いがあることがわかった。この

4cb-BODIPY-Co の結晶に、コバロキシムの異性化に作用する 640nm 以上の

光、BODIPYに作用する 530nm付近の光、両方に作用する 500nm以上の光を

それぞれ照射してＸ線構造解析した。並行して、試料＋KBrのディスクにも光を

照射して、IR 測定による光異性化反応の追跡を行った。しかし単結晶、IR測定

のどちらでも光異性化を確認することはできなかった。そこで、今度はアルキ

ル基を 2ce基に変えた 2ce-BODIPY-Coを合成し、同様に光照射を行った。本発

表では 2ce-BODIPY-Co への光照射実験の結果も含めて報告する。 
(1) Yuji Ohashi et al., Crystallography Reviews, 2013, Vol.19 
(2) Juergen Bartelmess et al., Inorganic Chemistry., 2014, 53, 4527-4534  



       BL-03 

o-アニスアルデヒド誘導体のフォトクロミズムに伴う 

(E)-エノール体の直接観察への試み 

Direct observation of (E)-enol accompanying 
photochromism of o-anisaldehyde derivatives 

 
菊地純平、細谷孝明 

茨城大工 
 

 O-アニスアルデヒドの誘導体 1

は固相中でフォトクロミズムを示

し、紫外光の照射で無色から赤レ

ンガ色となり、暗所に放置すると元

の無色に戻る。これまでの分光学的研究では、固相中においてγ水素引き抜

きによるビラジカル中間体が生成され、それから配座の異なるエノール体が生

成されると報告されていた。一方で、赤レンガ色状態の固相中の構造が着色

体の構造であるかどうかは明らかになっていない。そこで、本研究では 1の単

結晶状態を維持させたまま光照射して、単結晶 X線構造解析で結晶中のフォ

トクロミズムを追跡した。X 線回折計上で 1の単結晶にその場で紫外光照射

をし、未照射状態および光照射を行った状態において単結晶 X線回折測定を

行った。しかし、光照射の前後で構造解析の結果に変化は見られず、構造の

変化は観察されなかった。そこで、UV-Vis 測定および IR 測定において光照

射前後でのスペクトルの変化を観察した。すると、UV-Vis 測定では、光照射

前では吸収帯が見られなかった可視部である 500nm に新たな吸収帯が光照

射後に見られ、赤色に着色していることがこのことから確認された。また、IR

測定においては照射前に存在した 1690cm-1付近の C=O基の伸縮バンドが

照射時間とともに消失していることが確認された。一方で、エノール体の確認

に必要な 3400cm-1付近に現れるO-H 基の伸縮バンドの出現までは観察に

至らなかった。発表では、これらのことから考えられる単結晶および多結晶に

おける光反応についても議論する。 
 

 

図 1. 光反応前後の UV-Vis スペクトルの変化 

 

図 2. 光照射前後での IRスペクトルの変化 

hv 
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単結晶 X線回折によるルテニウム錯体をもつ 

コバロキシム錯体の結晶相光異性化反応の直接観察 
Direct observation of photoisomerization of 

polypyridyl ruthenium-cobaloxime complex in 
crystalline-state reaction by X-rays 

 
矢島未希、細谷孝明 

茨城大工 

 
有機コバルト錯体であるコバロ

キシム錯体に可視光を照射するこ

とで、結晶状態を保持したままアル

キル基が異性化反応（Ⅰ）を起こす

[1]。また近年、光増感錯体の一種

で あ る ル テ ニ ウ ム 錯 体 [2] 、

BODIPY[3]が配位したコバロキシムは水素発生触媒として働くことが報告さ

れた。これは光増感錯体の吸収波長の光を照射することで光増感錯体からコ

バルトへの電子移動により反応が起こると考えられている。本研究の目的は

ルテニウムからコバルトへの電子移動を利用し、照射する波長を制御しなが

らアルキル基の異性化反応を X 線構造解析により直接観察することである。

また、これまでに報告されている BODIPY、及びルテニウム錯体のコバルトへ
の電子的影響を比較し、異性化反応のメカニズム解明に

迫る。 

まず、目的物であるコバルト-ルテニウムの二核錯体を

合成した（Fig. 1）。得られた単結晶に、コバロキシム錯体
の異性化に作用する可視光、ルテニウム錯体を励起しコ

バルトへの電子移動を促す紫外光を照射した。光照射

前、照射途中、照射後のそれぞれの段階において X 線

構造解析、及び IRにより異性化反応を追跡した。本発表
では、これらの異性化の追跡、及びルテニウムからコバ

ルトへの電子供与の影響について報告する。 

 

Fig. 1.  

[1] Ohhara, T. et al. Acta Cryst. 2000, B56, 245-253. 
[2] Li, C. et al. J. Organomet. Chem. 2009, 694, 2814-2819. 
[3] Bartelmess, J. et al. Inorg. Chem. 2014, 53, 4527-4534. 
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XAFS 測定によるホウケイ酸ガラス中のウラン原子価評価 
Evaluation of uranium valence in borosilicate 

glasses by using XAFS measurement 
 

永井崇之１、岡本芳浩２、秋山大輔３、佐藤修彰３ 

１ JAEA 核サ研、２ JAEA 物質科学 C、３ 東北大多元研 
 

模擬高レベル放射性廃液のガラス固化プロセス実験において、実廃液に含ま

れる微量のウランを、化学的物理的な性質の類似性からランタニド元素で代

替しているものの、ガラス中のウランの化学状態を把握し、ウランの代替元素

を適切に選定する必要がある。また、今後の原子力施設の廃止措置により発

生する放射性廃棄物の処理技術として、ガラス固化技術の適用が有望視され

ており、ガラス中のウラン化学状態を把握しておく必要がある。 

本研究は、ガラス固化体製造のガラス原料であるホウケイ酸ガラスを対象に、

ホウケイ酸ガラスに含まれるウランの化学状態を放射光 XAFS 測定により評

価することを目的として実施した。 

ウラン含有ガラス作製に供するウラン原料として、ウラン酸化物（U3O8）と硝酸

ナトリウム（NaNO3）の混合物をアルゴン（Ar）ガスを掃気しながら 750℃まで加

熱し、重ウラン酸ナトリウム（Na2U2O7）を合成した。ウラン含有ガラス試料は、

シリカ（SiO2）と酸化ホウ素（B2O3）を予め溶融処理したガラス原料へ Na2U2O7

を添加混合し、Ar-10%O2混合ガスを掃気しながら 1000℃で 2h加熱溶融した。

ガラス原料の SiO2/B2O3モル比は 2～4 である。またウラン原料が全量溶融し

たSiO2/B2O3＝4のガラス原料を対象に、Ar-10%H2混合ガスを掃気した条件で

のウラン含有ガラス試料も作製した。 

作製試料のウラン L3端を XAFS 測定

し、XANES スペクトルからウラン原子

価を評価した。合成したNa2U2O7中の

ウランは 6 価であり、Ar-10%O2 混合

ガス中で作製したガラス試料のウラ

ンはSiO2/B2O3比の影響はなく、いず

れも 6 価であることを確認した。一方、

Ar-10%H2 混合ガス中で作製したガラ

ス試料のウランは還元され、試料内

析出物は 4 価の UO2と推察される。 

今後、ウランを含有した模擬廃棄物

ガラス試料を作製し、ガラス固化体

中におけるウランの化学状態を検討

する予定である。 

図１ ウラン含有ガラス等の U-L3 端

規格化 XANES スペクトル 
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光増感剤 BODIPY を配位したコバロキシム錯体の 

結晶相光異性化反応 
Crystalline-state photoisomerization of cobaloxime 
complex assisted by BODIPY photosensitizer.  

榎本隼、細谷孝明 

茨城大院理工 
 

有機コバルト錯体であるコバロキシムは、その単結晶に可視光を照射するこ

とで、結晶状態を保ったままアルキル基が異性化反応を起こす (1)。一方で近

年、蛍光色素である BODIPY を配位させたコバロキシムが水素発生触媒とし

て働くと注目されている (2)。この反応過程で、BODIPY からコバルトに電子が

移動することが報告されているが、その反応機構の詳細は解明されていな

い。本研究では、BODIPY-コバロキシムの光異性化反応において、BODIPY

からの電子供与が及ぼす影響を解明することを目的とする。 

 3-cp-py-コバロキシム 1 を合成、塩基を BODIPY へ置換することで 3-cp-

BODIPY-コバロキシム 2 を合成した。2 から 3 種類の多形結晶α、β、γが得ら

れた(βは溶媒和結晶の可能性あり)。IR 測定を用いて 2 への光照射実験を行

い、光学フィルターY50(3)を用いて 2 の結晶に光を照射し、単結晶 X 線構造解

析で光照射前後の構造を解析した。IR による反応の追跡から、光学フィルタ

ーY50 と PB0530-040(4)を用いたとき効率的な異性化を確認した。このことから

2 は粉末状態では異性化を起こすことが分かった。500nm 付近には BODIPY

の強い吸収帯があり、この吸収帯が異性化に関与して

いると考えられる。光照射後の単結晶 X 線構造解析の

結果から、α、β、γともに 3-cp 基の異性化反応は確認で

きなかったが、光照射によってアルキル基が乱れ、かつ

BODIPY がコバロキシム平面に対して折れ曲がることが

わかり、これは先行研究とは異なる挙動であった。この

原因は BODIPY が動いたことでアルキル基が空いた空

間を埋めたのか、それともアルキル基が隣接する

BODIPY を押しのけたのかが考えられる。そこで今後は

BODIPY の屈曲が熱的なものか、光学的なものかを解

明するために、2 の単結晶に熱を加え、加熱後の構造を

確認したい。 

 
(1) Y. Ohashi et al., Crystallogr, Rev ., 2013,19, 2-146. 
(2) J. Bartelmess et al., Inorg, Chem.,2014, 53, 4527-4534. 
(3)500nm 以上を透過するシャープカットフィルター 
(4)530nm から 20nm 前後を透過するバンドパスフィルター 

図 1 光照射前後のα体 
(照射前：白 照射後：黒) 
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有機蒸気暴露により得られるキニーネ塩酸塩ジオキサン和

物結晶の粉末 X 線結晶構造解析 
Powder X-ray analysis of dioxane solvate crystal of 
Quinine Hydrochloride obtained by organic vapor 

exposure 
 

野上眞、関根あき子、植草秀裕（東工大理） 
 

医薬品原薬水和物結晶は、周囲の環境に応じて水分子や溶媒分子を脱着

する擬似多形転移を起こす。このような転移により結晶の安定性や吸湿性、

溶解性など重要な物性が変化するため、結晶周囲の環境変化による結晶転

移メカニズムを結晶構造解析により明らかにすることは重要である。 

マラリアの特効薬として古くから知られるキニーネ塩酸塩は、ジオキサンを

溶媒とした再結晶により、キニーネ塩酸塩：ジオキサン：水＝１：１：２の単結晶

（Form I）をとることが単結晶構造解析により明らかになった。一方で、キニー

ネ塩酸塩二水和物の粉末結晶にジオキサン蒸気を暴露した場合は水分子を

含まないジオキサン溶媒和物結晶（Form II）に転移した。この相は粉末結晶で

しか得られないため、PF BL-4B2の検出器多連装型粉末回折計により高分解

能粉末 X 線回折データを測定し、実空間法による未知結晶構造解析を行うこ

とで結晶構造を明らかにした。 

熱分析 TGAの結果から、有機蒸気暴露によって得られる Form II 中にはキ

ニーネ分子 1 つに対しジオキサン分子 0.5 個が含まれることが明らかになり、

空間群 C 2 からジオキサンは 2 回回転軸上に存在していた。構造決定の結

果、ジオキサン分子は Form I 中で見られた最安定な chair 型ではなく twist-

boat 型であった。結晶中のジオキサンは Form I ではチャネル状、Form II では

孤立サイトに存在していた。 

 
 
   

 
 

図 1. Form II の分子構造 図 2. 回折パターン 
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中性子回折を用いたミクロ組織評価による日本刀の製作過

程の解明 
Elucidation of manufacturing process of Japanese 
sword by microstructural characterization using 

neutron diffraction 
 
及川健一 1、ハルヨ ステファヌス 1、鬼柳善明 2、川崎卓郎 1、森戸茂一 3、 

伊藤正和 4、大庭卓也 3、ファム ホァン アン 3、篠原武尚 1、甲斐哲也 1 

1 原子力機構、2 名古屋大学、3 島根大学、4 和鋼博物館 

 
歴史的な戦闘兵器（特に刀剣）の冶金学は、古代冶金史において最も興味

深い話題の一つである。これら兵器は、時代ごとの最高品質の材料と最高レ

ベルの技術を駆使して製造されている。中でも日本刀は、その製造技術と芸

術性の両面から、世界中で賞賛されている。日本刀のミクロ組織や製造過程

を科学的に解明しようとする研究について、これまで数多くの報告がなされて

きた。それらは主に、機械的に切断した刀の断面の顕微鏡分析及び X 線回折

を用いて行われた。これら破壊検査は、過去においては可能であったが、日

本刀が文化財として貴重なものと世界的に認識された今日では、非破壊検査

が強く望まれている。 

日本刀のミクロ組織は主に、刃側は高い硬度のマルテンサイトであり、背面

側は比較的低い硬度のフェライトであることが知られている。ミクロ組織のタイ

プは、同じような位置でも刀ごとに異なり、製造方法の違いによるものと考えら

れている。今回、30 年以上前に光学顕微鏡分析および XRD を用いて研究さ

れた 4 種の日本刀試料片[1]を用い、中性子回折実験を行った。顕微鏡分析

から相分率分布は評価されず、また X線回折は定性的にのみ利用され、格子

定数、相分率、構成相の転位密度は評価されなかった。そこで我々は、MLF

の TAKUMI を用い、マッピング測定を 3 つの直交する方向に実施した。マッピ

ング測定におけるゲージボリュームは、2×2×2mm3とした。 

Z-Rietveld を用いた解析により、試料毎に可能な相（フェライト、マルテンサ

イト、セメンタイトなど）の格子定数、相分率、選択配向のマッピングを行った。

当日はこれら解析結果の概略を紹介し、過去の報告と比較を行う。 

 

[1] T. Takahashi et al., Tetsu-to-Hagane 71 (1985) 108-114. 
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直方タングステンブロンズ型 KTaW2O9系材料の 

酸化物イオン伝導と結晶構造 

Oxide-ion Conduction and Crystal Structure of the 
Tungsten Bronze-Type KTaW2O9 -Based Materials 
（東京工業大学）○若菜翔太・丹羽栄貴・藤井孝太郎・八島正知 

 
本研究では高速スクリーニングが可能な結合原子価法によって、W を含

む新規酸化物イオン伝導体の探索を行った。イオン伝導度が報告されて

いない 170種類のWを含む複合酸化物について結合原子価法に基づいた

酸化物イオンのエネルギー(BVE)を計算して酸化物イオン伝導体の候補

材料のスクリーニングを行った。KTaW2O9 が比較的低い酸化物イオン伝

導のエネルギー障壁をもつことがわかったため、KTa1-xW2+xO9+x/2(x = 0, 

0.2)を固相反応法(1273K , 48h)で作製した。得られた試料の放射光 X線回

折データを PF の BL-4B2 の多連装 X 線粉末回折計により測定し、

Z-Rietveldを用いてリートベルト解析を行った。その結果，KTaW2O9及び 

KTa0.8W2.2O9.10は直方晶系空間群 Cmm2 の KNbW2O9型構造を有している

ことがわかった(図１)。KTaW2O9 の格子体積(V=1075.92(4)Å3)に比べ、

KTa0.8W2.2O9.10の格子体積(V=1069.39(3)Å3)が小さいことから、Ta5+(0.64Å)

サイトに W6+(0.60Å )が固溶していることが確認された。空気中で

KTaW2O9とKTa0.8W2.2O9.10 の全電気伝導度を測定した結果、KTa0.8W2.2O9.10

は KTaW2O9よりも 873Kにおいて 37倍全電気伝導度が高く、活性化エネ

ルギーは低かった。また、KTa0.8W2.2O9.10 と KTaW2O9 の輸率はそれぞれ

30％、11％であった。したがって、これ

らの酸化物はこれまで報告されていない

新構造型の酸化物イオン伝導性を含む混

合伝導体であることがわかった。  
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Fig. 1 Rietveld patterns of XRD data of (a) KTaW2O9 

showing the experimental (crosses), calculated (line), and 

difference (lower line) plots.  
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Fig. 2 Arrhenius plots of the total 

electrical conductivity σtotal (Closed 

diamonds, Closed circles) and ionic 

conductivity σion (Open diamonds, Open 

circles) of KTaW2O9 and KTa0.8W2.2O9.10. 
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日本刀の中性子回折マッピングによる組織解析 
Microstructural characterization of a Japanese 

sword using neutron diffraction 
 

ステファヌスハルヨ 1、川崎卓郎 1、篠原武尚 1、F. Grazzi2 

1 原子力機構 J—PARC センター、2 Consiglio Nazionale delle Ricerche 
 

日本刀は、世界に誇る洗練された古代技術及び輝かしい芸術としてよく知ら

れている。古代技術と現代工学を融合させ、日本刀の心を現代の産業材料と

して復元するために、日本刀の製造方法の理解が必要である。この日本刀の

微細構造や製造プロセスを科学的に解明しようとする試みは、これまで多く行

われてきた。過去の研究では、機械的切断後の刀の断面に対する顕微鏡分

析およびX線回折を用いた手法が主流であったが、芸術的価値のある貴重な

日本刀を研究対象とするためには非破壊での解析が必須である。本研究で

は、日本刀の微細構造を定量的に解明するため、中性子回折法を用いた非

破壊での測定を行った。本研究の詳細及び結果を報告し、中性子回折の適

用可能性について議論する。 

供試材は「伯耆國住道祖尾七郎左衛門尉」という慶長時代（約 400 年前）の刀

であった。中性子回折の実験マッピング測定は J-PARC の匠にて実施し、刀

を立てて 2×2×H10 mm3ゲージ体積で棟から刃に亘って行なった。測定箇所

は切先から 40、190、340 及び 490 mm の位置であった。得られた回折パター

ンをリートベルト法によって構成相の結晶構造、格子定数、体積率等を、

CMWP (Convolutional Multiple Whole Profile fitting)法を用いて転位密度、結晶

子サイズ等を求めた。 

刀の棟側でのBCC組織が刃側ではBCTとなり、c/a比が 1.01程度であった。

棟側ではセメンタイト、刃側では残留オーステナイトが検出された。CMWP 解

析から得られた転位密度は棟側では小さく刃側では大きくなり、結晶子サイズ

は棟側では大きく刃側では小さくなった。 



       PF-BL7C 

導電助剤が電極反応に及ぼす効果の 

XAFS イメージング解析 

XAFS Imaging Study for 

Effect of Conductive Additive on Electrode Reaction 
 

亀山高志、片山真祥、稲田康宏 

立命館大学大学院生命科学研究科 

 
【緒言】リチウムイオン電池の性能を向上する上で、電極反応の空間的な分布

を理解することの意義は大きい。この反応分布特性を解析するためには二次

元 XAFS イメージングの利用が有効である。本研究では、不均一な電極反応

分布を示すことが報告されたリン酸鉄リチウム正極について[1]、導電助剤の

質量比が反応分布特性に及ぼす効果を明らかにすることを目的とした。 

 

【実験】正極活物質（リン酸鉄リチウム）、導電助剤、結着剤が質量比で

(90 – x):x:10（x = 10, 11, 12, 14）となるように混合した合剤正極と金属リチウム

負極を使用し、二次元 XAFS イメージング測定用の電池を作製した。それらの

電池の定電流充電過程について、鉄の K吸収端における二次元 XAFSイメー

ジング測定を、高エネルギー加速器研究機構フォトンファクトリーの BL-7C に

おいて行った。 

 

【結果】導電助剤の質量比が10 wt%である正極と 14 wt%である正極について、

理論容量の 10 %まで充電した状態における化学状態の二次元マップを図 1 に

示した。マップの色は充電の進行度合いを表しており、赤い領域ほど充電が

進行している。導電助剤の質量比によって反応の起点における充電の進行度

合いや起点の大きさが異なることが明らかとなった。この差異は、合剤内にお

ける導電経路の状態が異なることによって生じると考えられ、導電助剤の質

量比を上げることで反応分布の不均一さが緩和されることが明らかとなった。 

 (a) 

 
 

(b) 

 
1mm 

 

State of Charge 

0%  100% 

図 1 リン酸鉄リチウム正極の化学状態マップ。(a)のマップは導電助剤を

10 wt%含む正極、(b)のマップは導電助剤を 14 wt%含む正極に対応する。 

 

[1] M. Katayama, K. Sumiwaka, R. Miyahara, H. Yamashige, H. Arai, Y. Uchimoto, 

T. Ohta, Y. Inada, and Z. Ogumi, J. Power Sources, 269, 994 (2014). 
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変形中の高強度ラースマルテンサイト鋼の転位挙動 
Dislocation behavior in high strength lath martensite 

steel during deformation 
 

ステファヌスハルヨ 1、川崎卓郎 1、相澤一也 1、友田陽 2 

1 原子力機構 J—PARC センター、2 物材機構 
 

ラースマルテンサイト鋼は高強度の構造材料の一つとして知られている。急冷

時のマルテンサイト変態によって導入された高い転位密度や微細組織がラー

スマルテンサイト鋼の高強度を引き起こしていると知られているが詳細な変形

機構は知られていない。引張試験で得られた応力ひずみ曲線から弾性限が

低く、最初の塑性変形では加工硬化が大きいことがわかるが、その加工硬化

をもたらす変形機構が知られていない。 

本研究ではラースマルテンサイト鋼の変形機構を明らかにするために引張変

形中のその場中性子回折実験を J-PARC 匠を用いて行った。変形中に得ら

れた中性子回折パターンから格子応力、転位密度、転位配置等を評価した。

電子顕微鏡による組織観察では確認されていない残留オーステナイトが約

3.7%存在し硬質相を振る舞ったことはわかった。また、塑性変形した状態のマ

ルテンサイト回折ピークから、転位すべりが好ましい軟質パケットと不利なハ

ードパケットの 2 種類のラースパケットの存在を確認し、2 つのパケット間に応

力および転位密度・配置の分布が生じることを明らかにした。ハードパケット

はマルテンサイトの強度増加に重要な役割を果たすが、強度増加の原因は転

位密度の増加のみでなく転位配列の変化も関係することがわかった。 

 

 



       PF-AR NW-10A 

Ag形ゼオライト A型の XAFS解析と PLサイト遷移 

XAFS analysis and PL site transition of Ag-type 

zeolite-A 

○米谷陸杜、山内一真、宮永崇史、鈴木裕史 

弘前大理工 

 
ゼオライトは 405nm 又は 365nm の光で励起することによって微弱なフォト

ルミネッセンス(PL)が観測されるが、銀をカチオンとしたゼオライト(Ag 形ゼオ
ライト)を加熱後冷却することによりその強度は数十～数百倍に増強され、こ
の PL 強度は雰囲気と加熱条件に影響される事が確認されているが、詳しい
発光のメカニズムは未だに解明されていない[1]。Ag 形ゼオライトを加熱した
際に構造内に Ag クラスターが形成されるが、Ag 形ゼオライトに関して Ag-K

端XAFS測定を行った結果、加熱後冷却処理することで増大した PLが観測さ
れる状態では Ag クラスターの崩壊が示唆された[2]。また、冷却開始直後の
PL 強度の時間変化を測定したところ、冷却後約 10 分程度で、PL ピークが約
580nmから 660nmへ遷移することが確認された。そこで今回は、Ag形ゼオラ
イト A型と Na形ゼオライト A型を 1:9の割合で希釈したものを、400℃にて 6

時間加熱し、その後冷却開始 2分後から 1分ごとに、ライトル検出器を用いて
Ag-K端の蛍光QXAFSを測定した。図 1(a)はそのとき測定したX線吸収スペ
クトルから得られたEXAFS k

2
χ(k)スペクトルある。2.5～4.3Å-1付近で、冷却開

始約 6 分後から徐々にスペクトルが変化し、冷却開始約 9 分後にはある一定
の形に収まる。これは、加熱によりゼオライト内に形成された Ag クラスターが
崩壊していく過程を表していると考えられる。また、図 1(b)は、k

2
χ(k)スペクトル

の 2.1～9.3Å-1の範囲でフーリエ変換したスペクトルである。2つ目のピークが
Ag原子を表しており、冷却後に Ag原子が移動し、クラスターが崩壊する過程
が確認できた。PL との相関や原子間距離等の変化は現在調査中である。 

参考文献 

[1] H. Hoshino et al. J. Phys. Soc. Jpn., 77, 064712-7 (2008). 

[2] A. Nakamura et al. J. Phys. Conf. Ser, 502, 012033 (2014). 
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       MLF-BL12、BL21 

V-Ti-Cr 系合金水素化物の 

水素吸蔵放出サイクルに伴う局所構造変化 

Local Structural Change of V-Ti-Cr Alloy Hydrides 
during Hydrogen Absorption/Desorption Cycles 

 
池田一貴 1、大友季哉 1、大下英敏 1、伊藤晋一 1、横尾哲也 1、羽合孝文 1、 

Kim Hyunjeong2、榊浩司 2、中村優美子 2、町田晃彦 3 

1 KEK 物構研、2 産総研、3 量研 
 
 

 バナジウムは室温で水素を吸蔵して低水素圧力下の1水素化物と常圧近傍

の 2 水素化物との間で可逆的に水素を吸蔵放出するため、水素貯蔵材料とし

て期待されている。高 V 濃度の BCC 合金は水素吸蔵放出反応の耐久性が高

いがコストが高すぎ、低 V 濃度合金の水素圧力組成等温線はヒステリシスが

大きく耐久性が低い。本研究では、V-Ti-Cr 合金について重水素化物の中性

子全散乱測定を MLF-BL21 にて実施して金属と水素との 2 体相関を調べると

ともに、軽水素化物の非弾性散乱測定を MLF-BL12 にて実施することにより

水素の振動モードを評価して劣化機構の解明を目指した。V-Ti-Cr 合金の 2

重水素化物については金属-水素相関が金属種によらずほぼ同じ距離を示し、

水素吸蔵放出サイクルを経ると相関距離に対するブロードニングが顕著にな

った。一方、1 重水素化物では金属-水素相関距離が金属種に依存した。また、

非弾性散乱の結果から、水素振動モードが吸蔵放出サイクルによって変化す

ることを確認できた。 

 本研究は KEK 中性子共同利用実験 S 型課題（2014S06）、文科省 光・量子

融合連携研究開発プログラムのもとに進められた。 
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新構造型の酸化物イオン伝導体 Ca3Ga4O9の発見 
Discovery of a New Crystal Structure type Oxide-ion 

Conductor Ca3Ga4O9 
 

 安井 雄太，松井 将洋，藤井 孝太郎，丹羽 栄貴，八島 正知 

東京工業大学 理学院化学系 
 

酸化物イオン伝導体は固体酸化物形燃料電池等への応用が期待されてい

る．酸化物イオン伝導は特定の結晶構造にのみ発現するため，新しい構造型

の酸化物イオン伝導体を発見することは重要な課題である．本研究では，デー

タベース ICSDに登録されている 122種の構造型を有するGaを含む複合酸化

物を対象に結合原子価法で探索を行ない，新しい構造型に属する酸化物イオ

ン伝導体 Ca3Ga4O9を発見した．その結晶構造を理解するために，中性子回折

実験を行なった．CaCO3 と Ga2O3を出発物質とし，固相反応法(1200 ℃，10 h)
により Ca3Ga4O9 を合成した．直流四端子法による電気伝導度測定の結果，全

電気伝導度は 992 ℃で 3.1×10－5 S cm－1，活性化エネルギーは 1.41(8) eV で

あった．全電気伝導度の酸素分圧依存性と拡散反射スペクトル測定から，支

配的なキャリアが酸化物イオンであることが示唆された．J-PARCの iMATERIA
で中性子粉末回折測定を行い，リートベルト法による構造精密化(Z-Rietveld)
を行なった．Ca3Ga4O9 は純度 98.1 wt%で得られており，空間群と格子定数は

過去の報告[1]と一致した．結合原子価法により結晶内での酸化物イオンのエ

ネルギーを計算したところ，酸化物イオンは Ga-O 層内の格子間サイトを経由し，

2 次元的に拡散することが示唆された (a, b 軸方向に対するエネルギー障壁: 
0.54 eV，c 軸方向: 0.98 eV)． 
 [1]. A. Sehulze and H. Müller-Busehbaum, Monats. Chem., 112, 149-156 (1981). 

図 1 25 ℃における Ca3Ga4O9のリートベルト

解析図形と精密化した結晶構造． 

図2 Ca3Ga4O9のGa-O層における結合原子価

法に基づく酸化物イオンのエネルギーが

0.54 eV の等値面． 



       BL-15A1, BL-9C 

超高温-XAFS/XRD 同時測定セルの開発 

Development of in situ XAFS/XRD measurement cell 
at high temperature 

君島堅一, 武市泰男, 渡邊稔樹, 丹羽尉博, 木村正雄 

KEK-IMSS-PF  
 

超高温で誘起される材料の構造・および化学状態の変化を、in situ 測定す

るための技術開発を進めている。超高温環境において、試料の同一視野を、

回折で得られる長周期構造と XAFS で得られる短周期構造・化学状態を同時

に測定することで不均一に発生する反応の起点を評価することを目指してい

る。今回、分光/回折測定用の実証炉を製作し、超高温環境下で同視野の

XAFS/XRD 測定を行った結果を報告する。昇温の方法として試料の熱伝導率

などの特性を受けにくい集光形赤外線炉(ゴールドイメージ炉)をベースに、航

空機用エンジンのガスタービンの将来的な動作温度を想定して、常用

1500 ℃での測定を目標に開発した。分光測定は試料からの蛍光を X 線光軸

に対して 90°の方向から蛍光検出器(Lytle/SDD)で取得、角度分解測定は反

射配置で 2θ = -3～45°で取得可能な光学系とした。開発した炉の光学的構

造・加熱構造および試料ホルダの構造について特許出願を行なった(特願

2017-219102)。測定は、セミマイクロビームを利用して(PF BL-15A1)で、Yb L3
吸収端(8900 eV)の XAFS および回折 

(8046 eV)測定を行なった。加熱は Air

の連続流通下で行なった。図 1(上)に、

室温から 1500℃まで昇温させて測定

した XAFS 振動を、図 1(下)に XRD パ

ターンを示す。高温域では、振動周期

は変わらず振動強度のみが減少して

いることから、デバイワラー因子の増

加による振動強度の減少と考えられる

現象が観察された。今後、ガスフロー

下で超高温加熱測定が可能であるこ

とを利用して、超高温で進行する酸化

物中での酸素拡散にともなう構造変

化について測定を検討している。 

本研究の一部は内閣府の総合科学

技術・イノベーション会議の戦略的イノ

ベーション創造プログラム（SIP）「革新

的構造材料」（ユニット D66）（管理法

人：JST）の支援により実施した。 
図 1 室温～1500 ℃で測定した Yb2Si2O7
の(上) Yb L3 端の XAFS 振動、(下) XRD パ
ターン (λ=0.154 nm)。 



 PF BL-11B 

 

有機太陽電池薄膜の作製溶媒が電子状態へ 

与える影響 
Influence of solvent on electronic state in 

P3HT:PCBM blend thin films 
久保田正人 1, 桜井岳暁 2,3, 宮寺哲彦 3,4, 中尾裕則 5, 

杉田武 4, 吉田郵司 4 

1 原子力機構, 2 筑波大, 3 さきがけ, 4 産総研, 5 高エ研 

 

 有機太陽電池のバルクへテロ層では、自己組織的なドメイン構造を

形成していて、太陽電池特性と深い相関を持つ可能性がある。また、

ドメインの大きさや配向状態に加えて、局所的な電子状態に関する物

性情報も重要である。軟 X 線共鳴散乱測定では、軽元素の吸収端エネ

ルギーを用いるので、有機薄膜材料の電子状態を捉える上で有用な測

定手段である。 

 

本研究では、変換効率が異なる有機太陽電池試料の物性を捉えるた

めに、poly(3-hexylthiophene) (P3HT)と[6,6]-Phenyl-C 61 -Butyric 

Acid Methyl Este(PCBM)の混合膜の成膜時に、溶媒の種類(クロロホル

ム、ジクロロベンゼン)を変え、スピンコート法によりガラス基板上に

有機太陽電池薄膜試料を作成した。放射光施設ビームライン BL11B に

おいて、硫黄 S K吸収端近傍での軟 X線共鳴散乱実験を実施した。 

 両サンプルでは、非共鳴エネルギー位置と共鳴エネルギー位置のス

ペクトル強度差が大きく異なり、局所的な硫黄サイト周辺の電子状態

が異なっていることが示唆された。 

 UV-VIS スペクトルとも比較しながら、作製溶媒が電子状態へ与える

影響について、議論を行う。 



      KEK PF/BL-9C, BL-12C 

Fe/Cr 多層膜の EXAFS 解析 
EXAFS analysis of Fe/Cr multilayer films 

 
○池田優里亜、宮永崇史 

弘前大理工 

 

Fe/Cr 多層膜の特徴的な性質として巨大磁気抵抗効果（GMR）が挙げられ、

記録媒体や MRAM などに用いられている。その点で金属多層膜の高保磁力化

が求められているが、保磁力の詳細なメカニズムは未だに解明されていない。

そこで、Fe-K 端、Cr-K 端について EXAFS 解析を行い、第一近接原子間距離、

Debye-Waller 因子を求め、保磁力の膜厚と基板による依存を調べた。図１は

膜厚と保磁力の関係を示している。膜厚が薄くなるほど保磁力が大きくなり、

また基板によって変化の様子に違いが見られた。次に、図２はそれぞれ膜厚

と第一近接原子間距離（左）、Debye-Waller 因子（右）との関係を示している。

わずかな変化であるが、膜厚が薄くなるほど、原子間距離と Debye-Waller 因

子が小さくなっている。しかし、どちらも基板を変えた場合での大きな変化は見

られなかった。膜厚の影響のみを考慮し

てこれらの結果をまとめると、膜厚が薄く、

かつ原子間距離が短いためにＤ ｅ

bye-Waller 因子が小さくなることで、磁気

モーメントの相関が大きくなり、単磁区構

造となった結果、保磁力が大きくなったと

考える。 

 

 

図１ 膜厚と保磁力の関係 

 
図２ 膜厚と第一原子間距離（左）、膜厚と Debye-Waller 因子（右）の関係 

 



       PF-NW2A 

アルミナに担持したバナジウム化学種の光励起状態 

に関するポンプ-プローブ DXAFS 法での解析 
Pump-Probe DXAFS Analysis for Excited State 

of Vanadium Species Supported on Alumina 
 

林伸樹 1、丹羽尉博 2、山下翔平 1、片山真祥 1、稲田康宏 1 

1 立命館大院生命、 2 KEK-放射光 
 
 

 現代社会が抱える課題の一つとしてエネルギー問題が挙げられ、その解決

策として、無限に存在する太陽光エネルギーの効率的な利用が注目されてい

る。そこで、光触媒の光励起状態での構造や電子状態を明らかにすることは、

より効率的な光触媒反応系の確立のために非常に重要となる。その目的に対

してポンプ-プローブ XAFS 法は極めて有効であるが、短パルス X 線の照射に

よる試料損傷と、XAFS 測定のための試料状態における効率的な励起状態の

生成の点で解決すべき課題が残っている。そこで本研究では、DXAFS 法を適

用することで試料照射の影響を原理的に無効化し、さらに、固体系光触媒の

解析を可能にする励起光透過性を持たせた自立ガラス膜状の V2O5/Al2O3 光

触媒を合成することにより、ポンプ-プローブ DXAFS 法を用いたバナジウム化

学種の光励起状態の解析を行うことを目指した。 

 ゾル-ゲル法を用いて、薄膜状の Al2O3 ガラスに V2O5 を内包した試料を合成

した。PF-AR の NW2A において、YAG レ

ーザー（λ = 355 nm）とプローブ X 線の間

の遅延時間を変化させながら、V の K 吸

収端における DXAFS 測定を、大気下、

室温において行った。 

 図に示すように、分散した V 化学種に

特徴的なプレピークを示す XANES スペ

クトルを得ることに成功した。しかしなが

ら、変化させた遅延時間の範囲内（-100 

ns から 500 ns）において、レーザー照射

の有無による有意な変化は観測されな

かった。この原因としては、レーザーの

強度不足もしくは光励起状態の緩和が

より速い過程であった可能性が考えら

れる。 

 

Fig.	合成した励起光透過性の
自立ガラス膜状試料と試料遅延
時間が 30	ns における XANES ス
ペクトル。	



       PF-BL9C 

担持ニッケル粒子の酸化還元反応 

に及ぼす触媒反応ガスの効果 
Effect of Reaction Gas on Redox Reaction of 

Supported Nickel Particles 
 

川畑永喬、山下翔平、片山真祥、稲田康宏 

立命館大院生命 
 

[緒言] 酸化性あるいは還元性のガス雰囲気下に存在する担持金属粒子は、

その化学状態変化によって触媒としての性能に影響を及ぼす。本研究では、

基本的な酸化剤と還元剤である O2 と H2 と、触媒反応の一種である NO-CO 反

応の反応ガスであるNOとCOについて、反応ガス種が担持ニッケル化学種の

化学状態に及ぼす影響を詳細に理解することを目的とした。 

[実験] シリカ担持ニッケル触媒（5 wt%）は含浸法を用いて合成した。XAFS

測定は PF の BL-9C において透過法で行った。希釈 H2 もしくは希釈 CO 雰囲

気下において 10 ℃/min で昇温し、XAFS スペクトルを連続的に測定した。室

温まで放冷した後、反応ガスを希釈 O2 もしくは希釈 NO に切り替え、再び昇温

中の XAFS スペクトルを測定した。希釈ガスには He を用いた。 

[結果と考察] 昇温還元過程では、いずれも NiO から Ni0 への変化を示した。

H2 による還元温度は CO に比べて約 130 ℃低温域であったことから、双方の

ガス種の還元力の違いが反応温度に違いを及ぼした。引き続く昇温酸化過程

では、Ni0からNiOへの酸化反応が進行し、その場合にもガス種の酸化力の違

いが約 80 ℃の温度差として現れた（下図参照）。加えて、先の昇温還元反応

に使用したガス種の違いによって、酸化反応の温度に約 210 ℃の差が見ら

れた。また、H2 で還元した試料は室温での O2 もしくは NO 暴露によって部分的

な酸化反応が進行した一方で、CO で還元した試料では室温での暴露時に酸

化反応は進行し

なかった。これら

の結果から、生

成したNi0粒子表

面の CO 吸着が、

その後の酸化反

応の進行に影響

を及ぼしている

ことが示された。 
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Fig. 昇温酸化過程における NiO 種の生成率の温度変化。 



       PF-BL7A、PF-BL9A、PF-BL16A 

様々なオペランド分光技術の開発と酸素生成触媒への応用 
Development of various operando spectroscopic 

techniques and its application toward oxygen 
evolution catalysts 

 
吉田真明 1、黒須洋克 2、樋上智貴 2、近藤寛 2、酒多喜久 1 

1 山口大学、 2 慶應義塾大学 
 

[はじめに] 再生可能エネルギーによる水からの水素製造に向けて、高効率
な酸素生成触媒の開発が求められている。中でも、リン酸コバルト(Co-Pi)およ
びホウ酸コバルト(Co-Bi)が安価な材料で効率的に水を酸化できる触媒として
注目を集めている。そこで本研究では、電気化学制御下での、紫外可視吸収

分光(UV/vis)、全反射型の赤外吸収分光(ATR-IR)、硬 X 線・低エネルギーX
線・軟 X 線を用いた X 線吸収微細構造(XAFS)測定装置を開発し、触媒内の
各元素の役割を詳細に明らかにすることを目的に実験を行った。 
[実験] 硬X線(>5 keV)及び低エネル
ギーX線(2 keV ≤ E ≤ 5 keV)を用い
た XAFS 測定は PF BL9A、軟 X 線
(<1 keV)を用いた XAFS 測定は PF 
BL7A 及び BL16A で行った。低エネ

ルギーX 線及び軟 X 線の実験は、ヘ
リウム雰囲気下のチャンバーや真空

下のチャンバーに接続し、チャンバー

内に電気化学セルを配置し、シリコン

ドリフト検出器を使って蛍光法で行っ

た。 
[結果と考察] まず、Co-K端(7.7 keV)及びO-K端(0.53 keV)XAFSとUV/vis
測定を行い、Co-PiおよびCo-Bi触媒内のCoの局所構造はCoOOHであり、
低電位から高電位にすると一部が CoO2に酸化されることを確認した。続いて、

Co-Pi内のリン酸基の P-K端 XAFS測定を行うと、高電位にした際にプレエッ
ジピークが観測され、縁部分に存在する CoOOH/CoO2 にリン酸基が吸着し

ていることが示唆された。さらに、ATR-IR 測定により、Co-Bi 触媒をリン酸溶

液に浸すと触媒内のホウ酸基がリン酸基に置き換わっていく様子が観測され、

吸着種によって触媒活性が変化することから、触媒内に存在する吸着アニオ

ンが触媒活性の効率を左右していることが明らかになった。 
 
[謝辞] 本研究は BL7A(2015G629、2017G529)と BL9A(2016G647)におい
て行った。また、PFの雨宮教授と酒巻助教にサポートしていただいた。 
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MLF-BL17 

中性子反射率測定による細胞接着型 N2含有 DLC の評価 
Investigation of cell proliferation enhancement type 

of N2 contained-DLC by neutron-reflectometry 
 

大越 康晴 １、中里 悠一郎 １、 宮田 登 ２、宮崎 司 ２ 

１ 東京電機大学、２ CROSS 中性子科学センター 
 

ダイヤモンド状炭素（DLC: Diamond like carbon）は、高硬度、摺動性、耐

腐食性を有し、物理的および化学的安定性に優れる非晶質炭素膜である。そ

の構造は、膜中に水素を含み、自由空間を有するアモルファス構造で、炭素

原子が局所的に sp3構造（ダイヤモンド結合）および sp2構造（グラファイト結

合）を形成する。DLC の基本構造は、水素含有量および、sp2/sp3構造比や膜

密度によって決定し、この膜構造によってDLCの特性が示される。それ故、現

在、産業応用の指標として、各種 DLC の分類（ISO 化）が進められている 1)。

また、最近では、従来の機械材料としての応用の他に、生体適合性 DLC とし

て、人工関節の摺動面の耐摩耗保護膜や、ステント材の抗血栓性被膜等の

生体材料として用いられている。これらの生体適合性 DLC の開発では、DLC
の基本構造および表面特性と、目的の生体適合性との相関性を定量的に評

価することが重要となる。DLC 表面における生体由来物質の吸着を評価する

ことで、生体適合性に関する表面構造の指標が得られる。そこで本研究では、

先行研究において、高い細胞接着性（NIH3T3 細胞）を示した窒素含有 DLC
について 2)、中性子反射率測定による表面構造を評価した。 
本実験では、高周波プラズマ CVD 法を用いて、CH4+N2（混合ガス）を原料

ガスとして、細胞接着促進型の窒素含有DLCを成膜した。また、比較対象とし

て、CH4ガスのみで成膜したDLCについても、同様に評価した。測定の結果、

窒素含有を施すことで、DLC 膜表面において、中性子散乱長密度が小さい構

造となった。この窒素 DLC は、NIH3T3 細胞に対し、顕著な細胞接着性を示

すことが明らかとなっており、成膜中に窒素を混合することで、膜表面に密度

の小さい層が形成され、細胞接着性を示すことが示唆された。これまで、DLC
の細胞接着性評価では、表面特性の比較検討による定性的な議論が中心で

あったが、本結果によって、膜構造を直接評価することで、細胞接着性に関す

る定量的な指標が得られることが示唆された。 
1) ISO 20523:2017 

2) Y. Ohgoe et. al., Mater. Res. Soc. Symp. Proc. (2012 MRS Fall Meeting) Vol. 

1498, mrsf12-1498-l09-30, 2013. 

3) 宮田登，宮崎司，大越康晴，第 78 回応用物理学会秋季学術講演会，講

演予稿集 7p-A412-5，2017. 
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準大気圧 X 線光電子分光を用いた 

Rh ステップ面における NO 吸着挙動の観測 
Observation of NO adsorption on Rh stepped 

surfaces using ambient pressure XPS 
 

○増田志歩 1、吉田真明 1、伊勢川和久 1、上田昂平 1、白幡尚生 1、 

間瀬一彦 2, 3、近藤寛 1 

1 慶大理工、2 KEK-PF、3 総研大 

 
 ロジウム(Rh)は、一酸化窒素(NO)などの窒素酸化物の還元に対し高活性で

あるため、排ガス浄化触媒として利用されている。この時 Rh は微粒子状で、

平坦面や段差、表面欠陥など、様々な表面構造を持っている。しかし、複雑さ

ゆえに、これらの表面構造が反応にどのような影響を与えるかは、未だ明ら

かになっていないことが多い。 

 本研究では、触媒反応の初期過程である吸着

に注目し、準大気圧 X 線光電子分光(AP-XPS)

を用いて、Rh 平坦面およびステップ面における

NO吸着挙動の違いを調べた。 

 Rh 3d、N 1s、O 1s 内殻軌道に対して同程度に

表面敏感な測定にするため、X 線の入射エネル

ギーはそれぞれ 400、500、650 eV に設定した。

その場測定は NOガス 0.1 Torr 導入下、室温か

ら 300℃までの温度範囲で行った。 

 図 1 に、清浄化した Rh(111)、(322)面に室温で

NOを導入した際のO 1s XPSスペクトルを示す。

Rh(111)面におけるピークの帰属は先行研究[1]

をもとに行い、それぞれ化学吸着酸素(Oad; ～

529.5 eV)、hollow サイト(NOhollow; ～530.8eV)、お

よび top サイト (NOtop; ～532.7 eV) に吸着した

NO の 3 種類のピークが観測された。一方、

Rh(322)面では、これらの他に、～531.7 eV にピ

ークが観測された。ステップ面に特有なことから、

ステップエッジに吸着した NO(NOstep)と帰属した。

続いて、Rh(322)面における LEED を測定すると、

p(4×2)周期構造持つことが分かった(図 2)。当

日は、加熱した際のXPS測定や、DFT計算の結

果を踏まえ、詳細な吸着構造について述べる。 

[1] Toyoshima, R.; et al., J. Phys. Chem. C 2015, 119, 3033-3039.  

図 2: NO 導入下、室温の

Rh(322)面の LEEDパターン 

図 1: NO 導入下、室温の 

O 1s XPS スペクトル 
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 オペランド中性子反射率法を用いた電極/電解液界面 
における被膜形成過程の解析 

Operando Measurement of Solid Electrolyte Interphase 
Formation at Working Electrode of Li-ion Battery  

by Time-slicing Neutron Reflectometry 
川浦宏之 1，原田雅史 1，近藤康仁 1，水谷守 1, 高橋直子 1， 

小坂悟 1
，杉山純 1，山田悟史 2 

1 豊田中央研究所, 2 高エネルギー加速器研究機構 
 

Li イオン二次電池において充放電中に負極上に形成される被膜（SEI, 

solid electrolyte interphase）は，電池の安全性，耐久性などに大きな影響を

及ぼすと考えられている．これまで充電動作下（オペランド）における

電極/電解液界面の被膜厚み変化を測定し，解析することに成功した[1]．

本研究では，充放電サイクルにおける SEI 被膜の形成メカニズムの解明

を目的として，リチウムビスオキサレートボラート(LiBOB)添加した場合

のカーボン電極と電解液との界面を中性子反射率測定で調べた． 

モデル電極はSiウェハ基板にスパッタしたC/Ti積層薄膜を用い，Liを対

極とし，in-situ測定用2極式セルにより実験を行った．J-PARC BL16に設置

された中性子反射率計（SOFIA）により，走査速度0.2mV/sで自然電位(Open 

Circuit Voltage, OCV) 3.2V～0.05 V vs. Li/Li
+の範囲で充放電を2サイクル

行い，中性子反射率を同時測定した．解析ソフトウェアMotofitを用いて，

フィティングを行い，膜厚，中性子散乱長密度，界面粗さ変化を求めた． 

充放電中の中性子反射率(Reflectivity)および移行運動量(Qz)の変化を電

位で整理した結果を Fig. 1に示す． 

電極/電解液界面の状態変化が明瞭に 

観察され，各サイクルで充電時 1.5V～ 

0.05V，放電時 0.05V～2.5Vの電位 

範囲で反射率スペクトルが変化した． 

反射率スペクトルの解析から，充電とと 

もにカーボン膜中に Liが挿入され， 

放電後には Liが脱離していることが 

分かった．0.5V vs. Li/Li
+初期充電後に 

約 18nmの厚さを有する SEI被膜が 

形成され,0.05V初期充電後に約 25nm 

まで成長した． SEI被膜厚さは初期放 

電および 2サイクル充放電で 30±5nm 

で推移した． 

参考文献：H. Kawaura et al, ACS Appl. Mater. Interfaces 8(2016), 9540–9544 

Fig. 1 NR profiles as a function of potential 
during charge and discharge reaction  
obtained by operando measurement. 
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軟 X線分光法と質量分析による Ag(111)表面のエチレンの

エポキシ化反応活性酸素種の研究 

Study of reactive oxygen species of ethylene  
epoxidation on Ag(111) by soft X-ray spectroscopy 

and mass spectroscopy 
 
伊勢川和久 1，吉田真明 1，上田昂平 1，白幡尚生 1，増田志歩 1，間瀬一彦 2, 3，

近藤寛 1 

1 慶應義塾大学，2 KEK-PF，3 総研大 

 
銀は工業的なエチレンのエポキシ化触媒として使われてきた．反応中の銀

表面には求核酸素(Onuc)と求電子酸素(Oelec)という 2 つの酸素種が存在する．

求核酸素は表面酸化物でエチレンの全酸化に活性で，求電子酸素はエポキ

シ化反応に活性とされる[1]．しかし，長年の研究にも関わらず求電子酸素の

構造には未だ定説がない[2][3][4]．我々はXPSとオージェ電子収量NEXAFS

と質量分析を組み合わせて求電子酸素の化学状態の解明を試みた． 

まず，近い条件で求核酸素と求電子酸素を作り分ける条件を探索した(図 1)．

室温で0.2 Torrの酸素ガスを導入すると表面はカーボネートに覆われ，500 K

まで昇温すると炭素種が脱離して求核酸素が形成された．先行研究を参考に

求核酸素表面に0.04 Torrのエチレンを導入すると求電子酸素とエチレンオキ

シド(EO)ガスと思われるピークが生成した．しかし，O 1sでは求電子酸素とカ

ーボネートが，C 1sでは EOガスとカーボネートがよく似た束縛エネルギーを

持っていることが分かった．また，酸素とエチレンの圧力比を変えても QMSで

は EOの生成を確認できなかった．反応性が高いとされる重エチレン(C2D4)を

用いても同様の結果であった． 

次に，各条件の表面を酸素 K端オージ

ェ電子収量 NEXAFSによって分析した

ところ，カーボネートと求電子酸素は同

じエネルギーにピークを持つことがわ

かった．こうした結果からいわゆる求電

子酸素はカーボネートであり，エポキシ

化反応活性種でないという可能性が示

唆された． 

[1] Bukhtiyarov, V. I.; et al. J. Catal. 
2006, 238, 260. [2] Nakatsuji, H.; et al. 
Surf. Sci. 1997, 387, 328. [3] Böcklein, 
S.; et al. Angew. Chem. Int. Ed. 2013, 
52, 5518. [4] Jones, T.E.; et al. Phys. 
Chem. Chem. Phys. 2015, 17, 9288. 

図 1．UHVと準大気圧の 4条件にお

ける酸素と炭素の XPS． 
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有機太陽電池をモデルとしたフラーレン/フタロシアニン積層
構造における光励起による過渡的電荷分離状態の検証 

Photoinduced Transient Charge-Separated States in 
Fullerene/Phthalocyanine Layered Structure  

 
小澤健一 1，山本 達 2，夏井祐人 3，寺島 矢 3，Marie D’angelo4， 

劉 若亞 2，加藤博雄 3，松田 巌 2 
1東京工業大学，2東京大学物性研究所，3弘前大学， 

4 Institut des NanoScience de Paris 
 

 有機材料によって太陽光を受光し電荷キャリアを発生させて電気エネルギー
を得る有機太陽電池は，軽量でフレキシブルかつ印刷技術によって製造可能

だと目されていることから，盛んに研究されている。発電機構はいくつかの段

階に分けられるが，光吸収によるエキシトン形成から，エキシトンの拡散，ドナ

ー/アクセプター接合界面での電荷移動と電荷移動エキシトンの形成までは，
サブナノ秒で完結する非常に速いプロセスである。こういった早いプロセスは，

レーザーポンプ・レーザープローブ分光法などで詳細に研究されている[1]。一
方，いったん電荷分離が起こると，これが再結合するプロセスはナノ秒オーダ

ーと比較的遅いが[2]，電荷分離後のキャリアの挙動については不明な点が
まだ多い。我々の研究は，この遅いプロセスを明らかにすることが目的であ

る。 
 実験では，有機太陽電池を模した C60 と金属フタロシアニン（銅フタロシアニ

ンとチタニルフタロシアニン）をTiO2(110)基板上に1原子層ずつ積層させた試
料を作成し，光電子分光法によりC60/フタロシアニン界面，C60/TiO2(110)界面
のエネルギー準位接続を検証した。TiO2基板表面の価電子バンドの上端とそ

れぞれの分子のHOMO準位の上端のエネルギー位置，およびTiO2のバンド

ギャップと分子の HOMO-LUMOギャップの大きさから，フタロシアニンは電荷
ドナー，C60はアクセプターとなり，さらに TiO2は C60に対してもアクセプターと

なる準位接続をしていることを確認した。このような試料で 400 nm と 800 nm
の紫外光レーザーパルスを照射して励起状態を作ると，C60 とフタロシアニン

ともに過渡的にカチオンになること（C 1s 内殻準位のピークシフトから判定），
持続時間が 50－80 nsと数s以上の少なくとも二種類のカチオン状態がある
ことが明らかとなった。長寿命のカチオンがあるということは，いったん電荷分

離が起こると再結合によるキャリア損失が起こりにくいことを示しており，これ

は太陽電池として機能するための必須要件の一つである。 
 
[1] A.E. Jailaubekov et al., Nat. Mater. 12, 66 (2013). 
[2] T. Arion et al., Appl. Phys. Lett. 106, 121602 (2015) 
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準大気圧条件における Rh(111)表面上の NO還元反応の 

オペランド観察と速度論的解析 
Operando observation and kinetic analysis of NO 

reduction on Rh(111) under NAP condition 
 

○上田昂平 1、吉田真明 1、伊勢川和久 1、白幡尚生 1、増田志歩 1、 
間瀬一彦 2, 3、近藤寛 1 

1 慶大理工、2 KEK-PF、3 総研大 
 

【緒言】 

自動車などの排ガス中には一酸化窒素(NO)などの有害な物質が含まれて

いるため、白金族金属触媒によって無害化している。中でもロジウム(Rh)は

NO の浄化に高い活性を示すことが知られている。触媒反応を理解する上で、

動作中の触媒のオペランド観察は非常に有効であるが、Rh 上の NO 還元反

応においてその報告例は少ないため、反応の詳細は明らかではない。 

そこで本研究では、Rh(111)単結晶モデル触媒上における CO による NO還

元反応について、準大気圧下(NAP)における X 線光電子分光(XPS)と質量分

析(MS)のオペランド観察を行い、N2および N2O生成について考察を行った。 

【結果と考察】 

NAP-XPS と MS の結果より、活性前の Rh 表面は NO および CO によって

覆われているが、温度を上げるとNOの解離がきっかけとなり触媒反応が起こ

ることが明らかになった。 

続いて、速度論解析を行った。XPS のピーク面積から求めた N の被覆率と

既報の活性化エネルギーおよび前指数因子を用いて計算した N+N 反応によ

る N2生成と MS で観測された N2を比較したところ、N+N 反応から生成した N2

のみではMSの N2を再現することはできなかった。そこでN+Nに加え、N+NO

による N2生成を考慮した。高温領域では NO が検出できず、被覆率を求める

ことができない。そこで温度に依らず

N+NO 反応から N2と N2O は一定の比

率で生成すると仮定し、N2O の MS 強

度を定数倍したものを N+NO 反応によ

って生成した N2 とした。図 1 に N2 の

MS 強度(実験値)と計算値、およびそ

れぞれの反応による内訳を示している。

また、それぞれの反応による寄与率は、

低温では N+NO 反応が大きいが、温

度が上がるにつれ逆転し、N+N 反応

が優勢になることがわかった。 
図 1. N2の MS 強度とそれぞれの反応に

よる N2生成の再現および寄与率 



深紫外顕微ラマン散乱分光法を用いた単結晶ダイヤモンドへの

集束イオンビーム照射誘起変質層観察 

Investigation by using deep ultra violet Raman 
spectroscopy of the subsurface damage induced by FIB 

irradiation on single crystal diamond cutting tool  
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単結晶ダイヤモンド工具において，加工精度向上のための集束イオンビーム

（FIB）パターニング時に生じる加工変質層が，転写性や表面形状に悪影響を

与えること (1),(2),(3)が知られている．加工変質層は深紫外光照射により消失・構

造変化すること (4)，Ar雰囲気下において加工変質層の消失が抑制されること，

また，深紫外光の照射パワーが弱い条件ではグラファイトの観測が報告されて

いる (5)． 
本研究では，FIB ドーズ量を変化させた試料に対して，加工変質層に深紫外

光照射した際のグラファイトのピークの振る舞いを観察した． 
ドーズ量 100 mC/cm2の試料のスペクトルの経時変化を図 1 に示す．測定回

数が増加するにつれ，1600 cm-1付近にあるグラファイトの G ピーク強度およ

び 1400 cm-1付近にあるグラファイトの Dピーク強度が増加していくことがわ

かる．1600 cm-1付近にある G ピークの変化に着目した結果を図 2 に示す．ド

ーズ量が大きいほど最終的な G ピークの強度が大きく，強度の変化が速いこと

がわかる．  
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
[1] N. Kawasegi et al.: Prec. Eng. 38 (2014) 174.  
[2] N. Kawasegi et al.: Diam. Relate. Mater., 49 (2014) 14. 
[3] 笹岡ほか:砥粒加工学会誌，56, 1 (2012) 40.  
[4] 山口ほか:精密工学会秋季大会講演論文集，I64 (2015) pp. 549-550. 
[5] 近野ほか:精密工学会春季大会講演論文集，D83 (2016) pp. 297-298. 

図 1.深紫外ラマンスペクトル 図 2. グラファイトのピーク強度変化 
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K蒸着による VO2薄膜の金属–絶縁体転移制御 
Control of the Metal–Insulator Transition 

 in VO2 Thin Films by K Deposition 
 

志賀大亮 1,2，簔原誠人 2，北村未歩 2，湯川龍 2，三橋太一 1,2， 
堀場弘司 2，組頭広志 1,2 

１ 東北大学大学院理学研究科，２ KEK-放射光科学研究施設 
 
 
【はじめに】強相関遷移金属酸化物である二酸化バナジウム（VO2）は室温付近で構
造相転移を伴った金属–絶縁体転移（MIT）を示すことが知られている。近年，電気二
重層トランジスタ（EDLT）構造を用いたキャリア注入により，VO2のMITが制御可
能であることが報告された。しかしながら，そのMIT変調メカニズムについては未だ
議論が続いている[1,2]。これを解明するためには，キャリア誘起MITに伴う電子状態
の変化を光電子分光（PES）により直接観測することが必要不可欠である。しかしな
がら，EDLT構造では試料表面がイオン液体等で覆われているため，表面敏感な PES
では，電荷が蓄積している領域の電子状態を観測することが困難であった。そこで本
研究では，VO2薄膜表面にポタシウム（K）原子を吸着することで[3]，EDLT と同様
の表面キャリア注入を実現し，キャリア誘起 MIT に伴う電子状態変化を in situ 軟 X
線 PESにより直接観測することを試みた。 
【実験方法】実験は KEK-PF BL-2A 
MUSASHIに設置された「in situ PES + Laser 
MBE 複合装置」を用いて行った。VO2 薄
膜を Nb:TiO2 (001) 基板上に作製し，in situ
で PES 測定を行った後，試料準備槽で K
を蒸着して再び測定を行った。一連の実験
は試料表面を一度も大気にさらすことな
く行った。 
【結果と考察】図 1に，250 Kで測定した
VO2薄膜（MIT温度：TMI ~ 295 K）におけ
る K 蒸着前後の価電子帯 PES スペクトル
を示す。K蒸着前のスペクトルでは，VO2

薄膜の絶縁体状態を反映して，フェルミ準
位（EF）上にエネルギーギャップが形成さ
れている。この薄膜表面に K 原子を蒸着
すると，EF上に明瞭なフェルミ端が出現し
た。この結果は，K蒸着による表面キャリ
ア注入により，絶縁体相 VO2薄膜の金属化
に成功したことを示している。 
 
【参考文献】 
[1] M. Nakano et al., Nature 487, 459 (2012).  [2] J. Jeong et al., Science 339, 1402 (2013). 
[3] Y. K. Kim et al., Nat. Phys. 12, 37 (2016). 

 

図 1: 250 Kで測定した VO2/Nb:TiO2 (001) 
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HfSiHfSiHfSiHfSi2222/Si(110)/Si(110)/Si(110)/Si(110)のののの表面界面を選別した表面界面を選別した表面界面を選別した表面界面を選別した    

局所価電子状態局所価電子状態局所価電子状態局所価電子状態のののの HfHfHfHf 蒸着量蒸着量蒸着量蒸着量依存性依存性依存性依存性    

Hafnium Deposition-Value Dependency of  
Local Valence Electronic State Selected at 

Surface/Interface of HfSi2/Si(110) 
 

垣内拓大１、小山大輔１、間瀬一彦２、３ 

１ 愛媛大学理学部、２ KEK-PF、３ 総研大 

 

 金属-酸化物-半導体電界効果トランジスタ（MOS-FET）の開発では、「１８ヶ

月で電力効率が２倍程度になる」という Koomey の法則を新しい開発指針とし、

２次元型から３次元型構造へと移行した素子の高集積化、高速化が進められ

ている。本研究では、表面に原子スケールで凹凸構造を持つ Si(110)-16×2

清浄表面上に、高誘電率材料として注目を集めるハフニウム（Hf）のシリサイ

ド（HfSi2）を作製したときの表面界面を選別した局所価電子状態を観測し、そ

の Hf 蒸着量依存について考察を行った。 

 我々は、超高真空中で Si(110)-16×2 清浄表面上に約２、６、および８原子

層（１原子層 ≈ 2.4 Å）の Hf を蒸着した後、800℃でアニール処理を行った。Si 

2p および Hf 4f 光電子スペクトルを測定した結果、これらの試料の表面界面化

学状態は HfSi2/Si(110)であることが分かった。また、低速電子回折（LEED）像

の観測によると、いずれも不鮮明ではあるがSi(110)基板の16×2構造が観測

されたことから HfSi2 は表面で島を形成していることが示唆された。そこで、こ

れらの試料全てについて表面 HfSi2 成分を選別した Si-L23VV オージェ電子

-Si-2p 光電子コインシデンスス

ペ ク ト ル （ Si-L23VV-Si-2p 

APECS）の測定を行った（図）。

特定原子の価電子帯から放出さ

れた Si L23VV オージェ電子スペ

クトルはその原子近傍の局所価

電子状態を反映している。いず

れの HfSi2 成分から得られた

Si-L23VV-Si-2p APECS もほとん

ど同じスペクトル構造を示してお

り、Hf の蒸着量に依存した HfSi2
の局所価電子帯の変化はない

ことを示唆している。 

12 10 8 6 4 2 0
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

1.2
Si-L23VV-Si-2p APECS

hn = 130 eV

■ HfSi2(2 ML)/Si(110) APECS

● HfSi2(6 ML)/Si(110) APECS 

▲ HfSi2(8 ML)/Si(110) APECS

 

 

A
P

E
C

S
 I

nt
en

si
ty

 (
ar

b.
un

it
)

Two-Holes Binding Energy (eV) 

HfSi2 surface component

 

図図図図．Hf の異なる蒸着量（～２、６、および８ ML）

から作製した HfSi2/Si(110)の表面 HfSi2 成分か

ら得らえた Si-L23VV-Si-2p APECS。 
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偏極中性子反射強度の磁場依存性による Exchange Biasの

評価と磁化測定による検証 
Estimation of exchange bias by the magnetic field 

dependence of polarized neutron reflective intensity 
and verification by magnetization measurement 

 
宮田 登 1,2、花島隆泰 1,2、原 嘉昭 3、井波暢人 4、小野寛太 2、K. O’Grady5 
１ CROSS、２ KEK-物構研、３ 茨城高専、４ 名古屋大学、５ Univ. of York 

 
偏極中性子反射率は磁性薄膜の磁化の深さ方向分布を評価できる手法と

して非常に強力であるが、測定できる施設が限定されることやビームタイムの

制約などがある。一方VSMやSQUIDによる磁化測定は試料全体の磁化の測

定となるが、機器自体は研究室規模で設置可能であり比較的容易に測定でき

ることから、上記の機器と偏極中性子反射率を相補的、相乗的に利用するこ

とは大変有力である。 

この場合、試料環境の違いや移送時の酸化などにより試料や内部の磁気

構造が影響を受けていないかを検証することが望ましい。偏極中性子反射率

測定では通常磁場を固定、もしくは階段状に変化させて測定を行うが、限られ

たビームタイムを有効に活用するためにも VSM や SQUID による磁化測定と

同様に磁場を連続的に変化させ、これらと同等な磁化に関する情報であるこ

とを確認できることが望ましい。本研究では、Exchange Bias 現象を示す試料

について偏極中性子反射強度の磁場依存性の測定を行い、その結果につい

て VSM と比較検証した結果を紹介する。 

試料は Si 基板上に Cu seed 層(5nm)を積層し、その上に IrMn(6nm)、

FeCo(2nm)、Ta(3nm)の順で積層したものである。この試料は室温では

Exchange Bias 現象を示さないが、York Protocol1)と呼ばれる初期化プロセス

を経て低温(4K)で偏極中性子反射強度の磁場依存性を測定すると、従来の

IrMn/FeCo系と比べて大きなExchange Bias(≒3kOe)の存在が示唆された。本

現象を同様の York Protocol による初期化プロセスを経て VSM により磁化測

定を行ったところ、偏極中性子反射強度の磁場依存性の結果を説明する大き

な Exchange Bias の存在が確認できた。 

 

1) K. O’Grady, et al., JMMM 322 (2010) 883-899 



       MLF-BL17 

背面入射中性子反射率測定による厚膜の構造評価

Characterization of the structure of thick films by the 
back-incidence neutron reflectivity measurement 

 
宮田 登 1、宮崎 司 1 

１ CROSS 
 

中性子反射率法は軽元素に敏感であり、透過性が高く、また、磁気に対し

ても敏感であるという性質によりソフトマターの構造評価や固液界面の測定、

加えて磁性膜の評価など広範囲に用いられている。通常は数 nm～100nm 程

度の薄膜の構造評価を対象としているが、それより厚い膜（100nm～数μm）の

場合、全反射臨界運動量遷移(qc)以上で起こる厚い膜の構造を反映した

Kiessig フリンジは干渉の次数の大きなものになり観察できないので、厚い膜

の構造を評価することは困難であった。 

通常の正面入射では qc は大気（真空）と膜物質との屈折率により決まる。

一方で中性子の特徴である透過性の強さを利用した基板からの入射（背面入

射）では、基板の散乱長密度はほとんどの場合大気より大きくなるので基板と

膜物質の屈折率は大気とのそれより小さくなり、qc も小さくなる。その結果全

反射が起こる領域が狭くなることで低q領域に次数の小さなKiessigフリンジが

現れるようになり、厚い膜の構造評価が可能になると考えられる。 

上記の効果の検証を目的として、RF スパッタ装置で SiC 基板上に Au/Cu2

層膜試料を作製し、実際に背面入射により中性子反射率の測定を行った。膜

厚の設計値は Au で 800nm、Cu で 15nm とした。中性子反射率の測定は

J-PARC MLF, BL17 偏極中性子反射率計「写楽」でおこなった（非偏極測定モ

ード）。正面入射では厚い膜の構造を反映するKiessigフリンジはほとんど見え

なかったが、背面入射では全反射領域が小さくなり、Kiessig フリンジが明確に

表れた。これらを box モデルにより解析すると Au 及び Cu の膜厚は設計値を

反映する結果となった 1)。さらに Si 基板上に Au をメッキした試料についても同

様に背面入射により反射率を測定することで、800nm 程度の膜厚であること

がわかった。これらのことから背面反射中性子反射率法を用いることで深く埋

もれた界面に加え、十分厚い膜の構造も評価できることを示した。 

 

1) N. Miyata and T. Miyazaki, Physica B in press. 
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電界印加での EMIM TFSI の原子構造および電子状態の

XAFS その場測定 
In-situ XAFS study of atomic and electronic structure 

in the ionic liquid EMIM TFSI under electric field 
 

圓谷 志郎 １，本田 充紀 2，Felix N. Tomilin3，李 松田 1，楢本 洋 1， 

Pavel V. Avramov3,4，境 誠司 1 

1量子機構，2原子力機構，3シベリア連邦大学，4慶北大学 

 
【緒言】 

イオン液体は，イオン電導性，難揮発性，難燃性などの興味深い性質を示

すことから，電解液や溶媒としての応用が期待されている。本研究では，電界

印加下のイオン液他の原子構造および電子状態を明らかにするため XAFS を

用いてその場測定を行った。 

【実験】 

下部電極とメッシュ状の上部電極の間に 1-エチル-3-メチルイミダゾリウム

ビス（トリフロオロメタンスルホニル）イミド（EMIM TFSI）を 1µL 滴下し，電界印

加の S K-edge XAFS スペクトルを PF-BL27A において蛍光収量法により測定

した[1,2]。 

【結果と考察】 

図に EMIM TFSI の S K-edge 

NEXAFS スペクトルを示す。電界

印加により 2480 eV 付近のピーク

強度が増大した。同ピークは主に

N 2p, O2p と S 3p との原子軌道か

ら成るため，電界により S=O およ

び S-N の電子状態が変調される

ことが分かった。さらに，同変化は

印加電界の増加に伴い増大し，そ

の後飽和することが分かった。

EXAFS解析から，S=OおよびS-N

に帰属されるピーク強度に変化が

みられることから，電界印加と電

子状態・原子構造の相関性につ

いて議論する。 

 

[1] M. Honda, et. al., Rev. Sci. Instrum. (2015) 86. 35103. 

[2] M. Honda, et. al., J. Phys. Chem. C (2016) 120, 5534. 
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図. 0 V（黒），0.1 V（赤），0.3 V（緑），

0.5 V（青），1.0 V（薄青）印加下で測定

した EMIM TFSIの S K-edge NEXAFSスペク

トル。  
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蛍光収量深さ分解 XAFS 法による外場中界面分析 

Fluorescence-yield depth-resolved XAFS analysis of 
interface state under eternal field 

 
酒巻 真粧子、雨宮 健太・KEK-放射光 

 
一般に磁性体の磁化は磁場によって制御されるが、電流や電界によっても

制御できる場合がある。特に電界を用いた技術は、低消費電力型の素子開

発への応用から注目を集めている。筆者らは強誘電体を用いた強磁性体の

制御に着目し、特に界面状態を調べることで、電界印加による磁気特性変化

の機構を理解することを目的としている。典型的な強誘電体である BaTiO3 と

Fe 薄膜の接合を用いて、BaTiO3 の分極反転に伴う Fe の磁性変化の X 線磁

気円二色性(XMCD)による観察を行った結果、界面に存在する数原子層程度

のFe酸化物層がFeの電界効果に大きく影響していることがわかってきた[1]。

そこで、従来の深さ分解法[2]を応用した蛍光収量型深さ分解 XAFS 測定シス

テムを開発し、電界中における界面状態の観察を行った。これまでに nm の深

さ分解能の実現に成功した[3]が、厚い被膜層に覆われた試料の場合、被膜

層からの余分なシグナルがバックグランドとして大きく寄与するという問題が

あった。そこで本システムに蛍光選別機能を付加することで、S/B 比の大幅な

向上を目指した。本手法を FeCo 薄膜に適用すれば、界面状態の精密観察に

よって、外場による磁気変調メカニズムの解明が期待できる。 

 XAFS 実験は PF-BL-16A において行った。

BaTiO3 (001)基板上に異なる組成の FeCo 薄膜

(Fe:Co=9:2、厚さ 2.2 nm)を作製し、その後 Au 被

膜層を蒸着した。図に FeCo/BaTiO3 の Co L 端

XAFS スペクトルの検出深度(λ)依存性を示す。

小さいλのものほど表面付近からのシグナルを

より多く含む。784 eV(棒線)及び 800 eV 付近のピ

ークは基板由来の Ba M4,5 端に対応し、λが小さ

くなるに従って強度が弱くなっていく傾向が見ら

れた。その結果、本システムは電子収量型に匹

敵する良好な表面感度を示し、電子収量型に比

べておよそ 70 倍の S/B 比を示すことがわかった。

当日は Fe の XAFS スペクトルと併せ、電界中に

おける界面状態の変化について考察する。 

[1] M. Sakamaki and K. Amemiya, e-J. Surf. Sci. Nanotech. 13 465 (2015). 

[2] K. Amemiya et al., Appl. Phys. Lett., 84 936 (2004). 

[3] M. Sakamaki and K. Amemiya, Rev. Sci. Instr., 88 083901 (2017). 

図：	FeCo/BaTiO3の Co	L 端蛍光収

量型 XAFS スペクトルのλ依存性。	
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分子接合層による有機分子配向制御 
Control of Molecular Orientation by Molecular 

Adhesion Layer  
 

奥平幸司 １、本谷圭佑 2、浦邉祐 3 

1 千葉大院融合理工学府、2 千葉大工、3 千葉大院融合科学 
 

次世代の半導体デバイスとて期待されている有機薄膜トランジスター(OTFT)
の実用化には，さらなる高移動度の達成が必要である。電荷移動度向上のた

めには，有機半導体分子間の電荷移動、および電極からの電荷の注入効率

の向上が重要である。用いる有機半導体がπ共役系をもつ場合，π軌道のスタ

ック方向が電荷移動と深く関連しているため，分子配向の制御が高移動度の

達成には重要である。本研究では，基板材料である SiO2 や電極に用いる金

属など異種の物質と化学結合を形成することできるトリアジン系分子接合材

(a-TES)に着目した。SiO2 や金属(銅)上に a-TES 膜を挿入することにより，こ

の上に作製した DNTT などの有機半導体薄膜の電子状態および分子配向が

どのような影響を受けるか、軟X線吸収分光法(NEXAFS)を用いて評価した。 

Figure1 に DNTT(1.5nm)/a-TES/酸化銅の S K-edge NEXAFS を示す。

hν=2473 eV に現れる First Peak(DFT 計算より S1s→σ*(DNTT 分子の長軸

方向に主に遷移モーメントを持つ)への遷移と帰属)は入射角(α)が大きくにな

るにつれ強くなっている。このピークの面積強度と 1s→σ*の遷移強度の入射

角依存性を示す計算式と比較した(Fig.2)。ここで分子の回転角φm は、DNTT
分子が長軸を立てて配向場合 90° とし、βは分子面の傾き角である。 a-TES
層無しでは φm = 70° でβ = 70～80° であるのに対し、a-TES 層挿入により

φm = 90°、β = 60°と変化していることが分かった。このことは a-TES 層を導入

することで、DNTT分子の傾き角が減少し、基板からの電荷注入に関係すると

考えられる基板金属と DNTT のπ軌道との相互作用が変化していることを示

唆している。 
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Fig1. DNTT(1.5 nm)/a-TES/酸化銅 S 
K-edge NEXAFS 
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Fig.2 DNTT(1.5nm)/a-TES/酸化銅の First Peak

の面積強度(●)と遷移強度式(－)の比較 



       BL-2A MUSASHI 

K 吸着による Anatase TiO2 (001)表面の２次元電子状態制

御 
Control of two-dimensional electronic states  
at anatase TiO2 (001) surface by K adsorption 

 
湯川龍 1、 簔原誠人 1、 志賀大亮 1,2、 北村未歩 1、 三橋太一 1,2、 

小林正起 1、 堀場弘司 1、 組頭広志 1,2 

1 KEK-PF、 2 東北大院理 

 
  近年、アナターゼ型酸化チタン（a-TiO2）の表面において光照射による酸素

欠陥に起因した２次元電子状態が形成されることが報告され[1]、新たな量子

物性探索の場として注目が集まっている。しかしながら、この光照射による

a-TiO2表面の金属状態においては、実験によって次元性の異なる振る舞いが

報告されており[1,2]、電子状態の制御が難しいという問題がある。そのため、

今回我々は、表面への電子ドープ手法として、a-TiO2表面へのポタシウム（K）

吸着を試みた[3]。K 吸着により a-TiO2 (001)表面に、よく定義された電子ドー

プを行い、表面に誘起された 2 次元電子状態を角度分解光電子分光

（ARPES）により明らかにしたので報告する。 

  図１(a)に K 吸着前後の a-TiO2表面の ARPES 結果を示す。K 吸着により

Fermi 波数が増大することから、K 吸着により a-TiO2表面へ電子がドープされ

ることが確認された。また、この金属状態では明確な量子化準位の形成が見

て取れる。これらのことから、K 吸着により２次元的な金属状態が形成され、そ

の２次元キャリア密度(n2D)を制御可能であることが分かった[図１(b)]。 

 

[1] S. Moser et al., Phys. Rev. Lett. 110, 196403 (2013). 

[2] T. C. Rödel et al., Phys. Rev. B 92, 041106(R) (2015). 

[3] Y. K. Kim et al., Science 345, 187 (2014). 

 

図１ (a) K吸着における a-TiO2 (001)表面のARPESイメージと(b)２次元キャ

リア密度の変化。 
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マントル起源 Spinel 型高圧相の結晶構造精密化と 

不思議な陽イオン席選択性 
Crystal structure refinements of mantle origin spinel 

type minerals and unique cation site occupancies 
 

吉朝 朗 １、徳田 誠 １、西山忠男 １、真下 茂 １、中塚晃彦 ２、 

有馬 寛 ３、奥部 真樹 ３、杉山和正 ３ 

１ 熊大自然、２ 山口大工、３ 東北大金研 

 
KEK、PF、BL-10A に設置された単結晶４軸回折計により、新産の天然スピ

ネル構造固溶体や超高圧高温合成スピネル固溶体の精密構造解析を行った。

スピネル型鉱物の不思議な陽イオン席選択性と欠陥に伴う水素固溶について

報告する。MgAl2O4スピネルは西川正治により構造が解かれ、大きな Mg が４

配位席を、小さな Al が６配位席を占有するユニークな陽イオン席選択性を持

つことが知られている。我々は MgAl1.9B0.1O4や MgAl2-xGaxO4固溶体での独特

な席選択性を明らかにしている[1.2]。陽イオンの席選択性は圧力温度により

変化する。FeFe2O4マグネタイトと欠陥スピネル型Fe2O3（マグヘマイト）は固溶

体を形成する。各種スピネル型化合物での欠陥についての報告は地球科学

や材料科学の分野において多くある。地球内部の水（ここでは水酸基等として

結晶に存在する水素を慣例により水と呼ぶ、プロチドは含まない）の存在はマ

グマの生成など地球のダイナミクスを知る上にも重要である。本来水を構造中

に持たない鉱物でも、数百ｐｐｍレベルでの水が検出される。IR やラマン分光

法により定量や偏光特性から結晶構造中での占有席の特定など試みられて

いる。MgSiO4カンラン石のその高圧相であるβ相やγ相には数％の水が固溶し、

本装置を用いた研究により占有席等が確定されている。天然産の AlMgO4ス

ピネルや FeFe2O4マグネタイトには数ｐｐｍオーダーでしか水を含有しないと報

告されてきた。今回、スピネル型高圧相やマントル起源の天然鉱物からこれま

でに報告されてきたものより大量に陽イオン席欠陥をもち、その空隙に水素が

占有したものを発見し、構造精密化を行った。長崎変成岩から見いだされたダ

イアモンドと共存するスピネル構造の鉱物に IR 分光法により水を 4-3％含有

するものを発見した。精密構造解析により、このスピネル構造鉱物の陽イオン

席選択性と水素の位置を特定した。陽イオンの欠陥は６配位席に優先的にお

こり、欠陥６配位席は２つの水素と関連した置換が起こっている。 

[1] A.Yoshiasa et al. Z. Anorg. Allg. Chem, (2010) 636, 472-475 

[2] T. Ito et al. (2000) Z. anorg. Allg. Chem., 626, 42-49. 
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Mn および Fe を含む axinite の精密構造解析 
Structure analysis of Mn and Fe bearing axinite 

 
北原大太朗、有馬寛、杉山和正 

東北大学 金属材料研究所 
 

Axinite(斧石)は組成式 M14M22Al4B2Si8O30(OH)2で表される鉱物であり，サイ

ズの大きなM1 席には Ca が M2 席にはMn2+および Fe2+が分布する．そして，

特にMn-axinite では，Al の酸素六面体席に著量の Fe3+が固溶しているという

報告がある[1]．本鉱物のように近接する原子番号をもつ元素が共存する場

合，通常の X線回折法を用いてMnおよびFeの分布を決定することは難しい．

本研究では、XAFS 法および単結晶 X線異常散乱(AXS)法を用いて，axinite

中の遷移元素の分布の詳細を決定することを目的とした。 

大分県尾平鉱山など数種類の axinite を用い，Mn-K吸収端および Fe-K吸
収端でのXAFSを測定した。測定したすべての試料に関して，Mn-XANESシグ

ナルは，酸素六配位の Mn2+として解釈できる(図 1)．一方 Fe-XANES では，

arizona産およびロシア産のMn-axiniteは，それ以外のFe-axiniteに比べて高

エネルギー側に吸収端が観測できる(図 2)．結果，axinite 中の Mn は Mn2+とし

て存在するが，特に arizona 産とロシア産の Mn-axinite 中では Fe3+が比較的

高い割合で存在することが示唆される．当日は関連する鉱物について BL-6C

の四軸回折計を用いてMn-K 吸収端および Fe-K 吸収端の単結晶 AXS実験

を行い，Mn と Fe の分布を決定した結果についても報告する． 
 
 
  
 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

[1] Andreozzi G B, Lucchesi S, Graziani G, Russo U American Mineralogist 89 (2004) 1763-1771 

図 2Fe-XANES スペクトル 
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図 1Mn-XANES スペクトル 
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Cs の存在様式を考慮した福島原発由来土壌の 

除染に向けた試み 

An attempt for decontamination of the soil derived 
from Fukushima Nuclear Power Plant considering 

the existence state of Cs 
坂本玲於奈 1、山口淳史 2、菊地賢司 3、新村信雄 3、田中伊知朗 1,3 

1 茨城大工、2 茨城大院理工、3 茨城大フロンティア 

 
６年前の未曾有の大地震と大津波に誘発された福島第一原発の事故によ

る放射能汚染は、いまだに根本的な解決に至っていない。その大きな理由は

周辺にまき散らされた放射性セシウム（以下 Cs*と記す）であるが、その物理

的形態がよく分かっていない。だが、これまでの研究で Cs*はアモルファス顆

粒状で土壌等に付着しており、[1]、放っておくと徐々に水溶性になり植物等へ

の取り込みの恐れが 100 年のオーダーで継続することになるが、適切な分離

方法を開発すれば原理的に土壌と Cs*は分離可能であることが判明した[2]。

しかも、Cs*そのものの崩壊原理から Cs*顆粒は脆くなっているので、物理的

外力で外れやすくなっている。そこで、汚染土壌に付着した Cs*含有粒子をは

ぎ取るために、コストパフォーマンスを考慮して適度に細かく砕くことに重点を

おき、粉砕し、粒子をふるいにかけてＩＰ像の比較や簡易ベクレル計での放射

能の増減を比較し、放射線濃度の濃縮を目的とした。 

 最初の試みとしては土壌粉砕機やボールミルのような専門的な機械を使わ

ず、すり鉢を用いて粉砕し、市販のザルを利用して実験を行った。まず、福島

原発由来土壌を電気炉でよく乾燥させた。粉砕後と粉砕前の土壌をそれぞれ

２種類のザル（粗い、細かい）でふるった。それによって細かい土壌と粗い土

壌に分けることができ、それらをＩＰ測定で放射能分布を比較し、簡易ベクレル

計を用いて放射能を比較した。 

現段階で、粉砕前の土壌ではあまり Cs*は濃縮しなかったが、粉砕後の土

壌を細かいザルを用いた実験では Cs*の濃縮が多少観察された。今後の研

究により、これらの実験を繰り返し行い、効率的な除染方法の開発に結び付

けたい。 

 

【参考文献】 

[1] Y. Abe et al., Anal. Chem. 86 (2014), 8521-8525; N. Yamaguchi et al., Sci. 

Rep. 6 (2016), 20548. 

[2] N. Niimura, et al., J. Environ. Radioact. 139 (2015), 234-239. 
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溶融塩電気化学法を用いた汚染土壌からのセシウム除去と

その構造解析 
Cesium removal and separate from contaminated 

soil using molten salt electrochemistry and it 
structure analysis 

本田充紀 1、後藤琢也 2、坂中佳秀 2、下山巖 1、岡本芳浩 1、鈴木伸一 1、矢板

毅 1 

1 原子力機構・物質科学, 2 同志社大学・理工 
 

福島の汚染土壌減容再生利用技術開発には土壌中の粘土鉱物に固定さ

れた放射性 Cs 除去が必要不可欠である。我々は Cs 収着力が高い風化黒雲

母(WB)から Cs を除去する方法として混合塩(NaCl－CaCl2)を添加して熱処理

する方法を推進している。最近、混合塩を添加して 700℃で加熱することによ

り 100 %の Cs を除去できることを明らかにするとともに Cs 除去後の WB は、4

種類の結晶、普通輝石 ((Ca,Mg,Fe,Al)2(Si,Al)2O6) 、和田石 ((Ca,Mg)6(Al, 

Fe)4(Si,Al)O4)3O4Cl3)、赤鉄鉱(Fe2O3)、方解石(CaCO3)であることが分かった

[1]。本研究においては、再生利用促進へむけて、溶融塩電気化学法を用い

た電解による分離・回収の可能性について探索する。 

まず WB 含有溶融塩（NaCl－CaCl2）を用いて 700 ℃加熱中のサイクリック

ボルタモグラム(CV)測定を行った。- 2.2 V から+ 0.5 V の範囲で CV 測定を行

い、2 対の酸化還元ピークを確認した。今回は-1.4V / 700 ℃の還元電位によ

り 2 時間保持した。WB を構成する元素は、Si, Fe, Al, Mg, Cs, K, Ti, Ca である

が、今回、溶融塩電気化学前後の XAFS による Fe 局所構造解析を行うことに

より、電解効果を確認した。 

Fe の価数変化について XAFS による局所構造解析を行った。その結果、溶

融塩電気化学法による還元反応により Fe は 3 価から 2 価への変化を確認し

た。WB中の Feは 3価を示すがCs除去過程において創製する赤鉄鉱(Fe2O3)

中も 3価である。WBはシリケートから構成される酸化物である。そのため還元

電位にすることで[MO + 2 e－ → M + O2－ ] 反応を促進すると考えられる。WB

を構成する元素の Fe, Al, Ca,イオン化傾向を比較すると、Fe (-0.447 V) , Al 

(-1.662 V), Ca (-2.76 V) と Ca が最も大きい。陰極ではイオン化傾向の小さい

順に還元されるため今回の-1.4 V では Fe の還元反応が選択的に制御された

と考えられる。Feを 2価へ還元出来れば赤鉄鉱の生成を抑制できる可能性が

あり、溶融塩電気化学法を用いた電解による分離・回収へむけた可能性を示

せた。今後異なる電位反応による生成物の変化について検討する。 

[1] M. Honda, et al. ACS Omega. 2 (2017) 8678–8681. 
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火山性湖沼の湖底質での放射性セシウムの吸着状態 
Absorption of radioactive cesium in the sediment  

at caldera lakes 
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森勝伸 4、岡田往子 1 

1 東京都市大学、2 群馬県水産試験場、3 群馬大学、4 高知大学 
 

 東日本大震災による福島第一原発事故により、群馬県赤城大沼でも湖水お

よび水生生物の放射能濃度が著しく高くなった。現在では基準値を下回った

が、H27 年以降湖水の放射性セシウム濃度の減少傾向は鈍化している。赤城

大沼湖水の継続的な測定値より、湖底では溶存 Cs が支配的であることから、

事故後沈着した放射性セシウムが湖底質より再溶出しているのではないかと

考えられ、広域 X 線吸収微細構造によりセシウムが底質中でどのような局所

構造を取っているか検討した。環境中の試料のみでは、XAFS測定に用いるこ

とはできないため、1MCsCｌ溶液内に底質を添加し、セシウムを吸着させた後、

固液分離したものを測定試料とした。測定には透過法を用い、吸収エネルギ

ーは CsLⅢ吸収端、底質の深度ごとの試料について測定を行なった。この底

質の放射能濃度を調べたところ、深さ 20[cm]まで放射性セシウムは減少傾向

にあるが、20[cm]以深では放射能に乱れが生じ、30[cm]では底質上部よりも

放射能が高い値を示した。図 1 に、

深度ごとによる動径構造関数を示

す。第一配位に現れるピークは、水

和水中の酸素との結合であり、どの

深度でも確認できた。距離は 2.8[Å]

程度であった。[1]より第二配位のピ

ークは、粘土鉱物中の酸素であると

考えられ、その距離は、4.1[Å]程度

であり、配位数が深度ごとに異なっ

た。放射能が高い底質中では、配位

数が大きく、放射能が低いときは、

配位数が小さい結果となった。第二

配位圏を形成する粘土鉱物が放射

能と密接な関係を示している可能性

を見出した。今後は、蛍光 X 線分析

による元素分析も実施する予定だ。 

[1]岡本芳浩、日本原子力学会和文

論文誌 Vol.13,No.3,p.113-118、2014 年 
図 1：深度ごとの湖底質のセシウム周りの

動径構造関数 
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高圧中性子回折と DFT 計算による 

NH3BH3 二水素結合距離の圧力依存性 

Pressure dependence of dihydrogen bond length  
in NH3BH3 obtained by high-pressure neutron 

diffraction and DFT calculation 
 

中野智志 1、佐野亜沙美 2、服部高典 2、小松一生 3、 

藤久裕司 4、山脇浩 4、後藤義人 4、亀卦川卓美 5 

1 物材機構、2 原子力機構 J-PARC センター、3 東大院理、 

4 産総研物質計測標準部門、5 高エネ機構物構研 
 

 アンモニアボラン（NH3BH3）は隣接する分子の水素同士が引き合う特異な二

水素結合が生じることにより、常温常圧で安定な固体となっている。このとき、

隣接分子同士の水素間距離（二水素結合距離）は、水素の Van der Waals 半

径の２倍（=2.4Å）より短い約 2.0Åとなっている。一方、NH3BH3 の常圧相 AP

（I4mm）は約 1.2GPa で高圧相 HP1（Cmc21）に相転移し、さらに約 10GPa で次

の高圧相 HP2（P21, Z=2）に相転移する。本研究では、これらの構造変化と二

水素結合との関係を明らかにするため、重水素化した ND3BD3 の高圧中性子

回折を行い、リートベルト解析から水素間距離の圧力依存性を求めた。また、

Ｘ線回折測定から得られた格子定数を用い、DFT 計算により水素間距離を求

め、中性子回折の結果と比較した。 

 HP1 の測定では、粉末試料を直径約 6.4mm、厚さ約 2.0mm の半球形にプレ

ス成形し、成形体２個を圧力媒体なしで TiZr 合金製 encapsulating ガスケット

に充填した。これを１対の超硬合金製トロイドアンビルでクランプし、パリ-エジ

ンバラ・プレスで加圧して、約 7GPa まで中性子回折パターンの変化を測定し

た。AP から HP1 への相転移では、隣接する分子の水素間距離の分布はより

長い側にシフトした（2.0〜3.0Å、平均値 2.4Å）。この相転移では分子の相対

位置が変化して B-N 付近の空間を埋める寄与の方が大きく、分子同士の水

素間距離は増大したと考えられる。その水素間距離の平均値は、相転移直後

の約 2.4Åから圧力とともに減少し、6.8GPa では約 2.1Åとなった。これらの変

化は DFT 計算の結果と概ね良く一致した。 

 HP2 の測定では、直径約 3.8mm、厚さ約 1.6mm の半球形試料を同様にガス

ケットに充填して、焼結ダイヤモンド製トロイドアンビルを用いて加圧し、約

18GPa まで測定した。HP2 への相転移で水素間距離の分布は再び AP と同程

度に減少し、さらに加圧により HP2 の圧力上限に近い 18.3GPa では平均値は

約 1.8Åまで縮まった。DFT 計算でも同様の傾向となった。しかし、10GPa 以上

では中性子回折パターンのブロードニングが顕著で、計算された距離の誤差

が大きいため、精度向上のためには圧力媒体の利用が必要と判断された。 
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P–V–T equation of state of rhodium oxyhydroxide 
鈴木昭夫 

東北大院理 
 

Oxyhydroxides of trivalent cations with an InOOH-related structure (M3+OOH, 

M= Al, Ga, Fe, Mn, Cr, Rh, In) are of interest because this dense structure is 

stable at high pressure. Aluminium oxyhydroxide with an InOOH-type 

structure (δ-AlOOH) was synthesized at 21 GPa and 1273 K (Suzuki et al., 

2000 PCM). This phase was found to be stable at the condition of the 

lowermost mantle of the Earth. Thermoelastic parameters are fundamental 

properties of condensed matter. Although XRD studies on oxyhydroxides with 

InOOH-type structure under high pressure have been conducted (e.g., Suzuki, 

2016JMPS), knowledge on their pressure–volume–temperature (P–V–T) 

equation of state (EoS) is limited. Thermoelastic parameters, such as the bulk 

modulus, the temperature derivative of the bulk modulus, and the volumetric 

thermal expansion coefficient are derived by fitting the P–V–T data to the 

equation of state. In the present work, a high pressure XRD study of RhOOH 

up to 17.44 GPa and 900 K has been carried out to investigate the P–V–T EoS 

and the compression behaviour. High-pressure and high-temperature (HPHT) 

experiments were performed using MAX80 and MAX-III apparatuses at the 

AR-NE5C and AR-NE7A stations A high pressure X-ray diffraction study of 

RhOOH was carried out up to 17.44 GPa to investigate the compression 

behaviour of an oxyhydroxide with an InOOH-related structure. A fit to the 

third-order Birch–Murnaghan equation of state gave K0 = 208(6) GPa, and K′

= 9.4(13). The temperature derivative of the bulk modulus was found to be 

∂K/∂T= −0.06(2) GPa K–1. The refined parameters for volume thermal 

expansion were α0 = 2.7(3) × 10–5 K–1; α1 = 1.7(11) × 10–8 K–2 in the polynomial 

form (α(T) = α0+α1 (T−300)). Our results show that RhOOH is very 

incompressible, and has a higher bulk modulus than other InOOH-structured 

oxyhydroxides (e.g.,  δ-AlOOH,  ε-FeOOH, and γ-MnOOH). 
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アルカリ土類系充填スクッテルダイト化合物AT4X12 (A = Ca, 
Sr, Ba, T = Fe, Ru, Os, X = P, As, Sb)の体積弾性率 
Bulk moduli of alkaline earth filled skutterudites 

AT4X12 (A = Ca, Sr, Ba, T = Fe, Ru, Os, X = P, As, Sb) 
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充填スクッテルダイト化合物 AT4X12 (A = 希土類，アルカリ土類金属，T = 遷
移金属, X = プニクトゲン)は立方晶 Im-3 の結晶構造を示す物質群で，元素
の組み合わせにより様々な特異な物性を示すことで精力的に研究がなされて

いる．その中でアルカリ土類系充填スクッテルダイト化合物 AT4X12(A = Ca, 
Sr, Ba)はその Aサイトが二価を示し，同様にほぼ二価を示す Eu系の参照物
質として，またこの系で比較的多く発現する超伝導に興味がもたれる．これま

で我々はアルカリ土類系において SrOs4As12, BaOs4P12などが超伝導を示す

ことを報告してきた[1]．本研究の目的はアルカリ土類系充填スクッテルダイト
化合物の体積弾性率を調べ，物性との関連を明らかにすることである。本講

演ではこれまで我々が調べた体積弾性率について紹介する．高圧下放射光

粉末回折実験はダイヤモンドアンビルセルを使用しておこなった．先端径

Φ0.5 mmのダイヤモンドを使用し，ガスケットの内径はΦ0.25 mmである．試
料は粉末にしたのち沈降法で粒径を揃え，押し固めたものを使用した．コリメ

ーター径はΦ0.1 mmで圧力媒体はメタノール：エタノール＝4:1の混合液を用
い，圧力はルビー蛍光法で求めた．表 1にこれまで明らかにしたアルカリ土類
系充填スクッテルダイト化合物 AT4X12 の格子定数と体積弾性率 B0 を示す．

Ba系においても，Sr系においても，Tサイトが Os, Ru, Feの順に B0が大き

い．これは CeT2Al10系(T=Fe, Ru, Os)でもみられ，結晶中の電子密度が Os, 
Ru, Feの順に高くなっていることに対応しており[2]，同様の事がこの系でも推
測できる．これを確認するために今後，精密構造解析をおこない電子密度を

求める必要がある．一方，SrOs4As12と SrOs4P12を比べると格子定数の小さ

い Pの方が小さくなっており，これは格子の体積 V と B0が一般に反比例する

ことに対応している． 
 
[1]K. Nishine, et al., J. J. Appl. 
Phys. 56, 05FB01 (2017).; S. 
Deminami, et al., J. Phys.: Conf. 
Ser. 950, 042032 (2017). 
[2] Y. Kawamura et al., J. Phys. 
Soc. Jpn., 85, 044601 (2016). 

 a (Å) B0 (GPa) 
BaFe4As12 8.396 107 
BaRu4As12 8.556 127 
BaOs4As12 8.581 150 
SrFe4As12 8.351 96 
SrRu4As12 8.521 128 
SrOs4As12 8.561 135 
SrOs4P12 8.093 160 

 



       PF-AR／NE5C、PF-BL18C 

重希土類三二硫化物 Ln2S3 (Ln = Yb, Lu) 

 の温度圧力相図 
Temperature-pressure phase diagrams of heavy 

lanthanide sesquisulfides Ln2S3 (Ln = Yb, Lu) 
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室蘭工大院工 
 

 希土類三二硫化物 Ln2S3（Ln=希土類元素）は，温度，圧力条件の違いによ

り，６種類以上の結晶構造を持つことが知られている[1-3]。その中でも Th3P4

構造（立方晶 I-43d）は，γ相と呼ばれており，縮退半導体的振舞，高融点，低

い熱伝導率などの特徴から熱電材料への応用が期待されている。また，近年，

光学材料としても注目されている。Lu2S3のγ相（γ−Lu2S3）は Ce をドープするこ

とで，フォトルミネセンス材料への応用が期待されている。しかし，γ−Lu2S3は，

常圧での合成報告はなく，高温高圧合成法でのみ合成が報告されているが，

単一相を得るには至っていない。そこで，本研究ではγ−Lu2S3の単一相を得る

ことを目標に，Lu2S3の詳細な温度圧力相図を調べることを目的に，放射光 X

線を用いた高温高圧下その場観察を行った。また，類似の温度圧力相図を持

つことが予想され，より低い温度圧力条件で合成可能であると考えられる 

Yb2S3に関する実験も並行して行った。 

 実験は PF-AR のビームライン NE5C において行った。高温高圧下 X 線その

場観察実験は，ビームライン設置のキュービックアンビルプレス（MAX80）と

6-6式加圧装置を用い，白色 X線と半導体検出器を用いたエネルギー分散法

により行った。出発物質として，1） CS2硫化法により合成したζ相（Fddd）の
ζ−Lu2S3，ζ−Yb2S3，2）各元素粉末の混合物，の２種類を用い，圧力 2〜

10GPa，室温〜1600℃の範囲で，ζ相からγ相への転移過程および各元素の

反応過程を X 線その場観察した。また，ζ相の高圧下での安定性を調べるた

め，PF-BL18C においてダイヤモンドアンビルセルを用いて，室温，約 12GPa

までの高圧下粉末X線回折実験を行った。その結果，ζ−Lu2S3は，12GPaまで

安定であり，高圧相への転移は観測されなかった。 

 その場観察の結果，γ−Yb2S3は，2.5GPa，1400℃以上，γ−Lu2S3は，5-7GPa，

1600℃以上の条件下で得られることが分かった[4]。 

 

[1] K. –J. Range et al., Comments Inorg. Chem. 3 (1984) 171. 

[2] H. T. Hall et al., Inorg. Chem. 8 (1969) 2069. 

[3] H. T. Hall et al., Inorg. Chem. 9 (1970) 1084. 

[4] M. Kanazawa et al., J. Alloys Compd. 736 (2018) 314. 
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P 系スクッテルダイト化合物 T P3(T = Co, Rh, Ir, Ni) 

における圧力誘起自己充填反応 
Pressure-induced self insertion reaction for P-based 

unfilled skutterudite T P3 (T = Co, Rh, Ir, Ni) 
compounds 
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我々は 2元系非充填スクッテルダイト化合物 TX3の圧力誘起自己充填反応

について注目し，As系およびSb系化合物の同型構造への不可逆な相転移に

ついて報告してきた．P 系スクッテルダイト化合物でも同一構造を持ち，イオン

結合が支配的で体積弾性率の高いこれらの化合物は自己充填反応が起きる

圧力が高いと予想され未測定な領域であった．我々はシンクロトロン放射光と

ダイヤモンドアンビルセル(DAC)を用いて TP3の 0~80GPa までの粉末 X 線回

折実験を行い，自己充填反応について研究を行った． 
DAC は Re ガスケットを用いて 70µmφ×50µm 程度の試料チャンバーに高

温高圧合成法により作製した試料微粉末と圧力測定用Ruby結晶とメタノール

-エタノール 4：1 混合液を封入して 25mmφのコリメーターを用いて試料に放射

光 X 線を入射し，イメージングプレートで粉末 X 線回折パターンを観測した．4
種の化合物を 80GPa 程度まで加圧し，全て P 原子の自己充填反応による同

型構造への相転移を観測した．表 1 に TP3の自己充填反応による相転移デー

ターを示す．減圧すると圧縮曲線にはヒステリシスが見出され大気圧まで減

圧しても自己充填前の体積と比較して 2.0~7.3%増加を確認した．過去に報告

した As 系および Sb 系非充填スクッテルダイトと比較すると予想通り高い圧力

で自己充填反応による相転移が起きた．しかし唯一金属的な振舞いをする

NiP3は RhP3と比べて 12GPa 程度低い相転移圧をもつことがわかった． 
 

表 1  TP3の自己充填反応による相転移データー 
化合物 単位胞体積 

（Å3) 
転移圧 

(GPa) 
自己充填後の 

体積増加率 (%) 
CoP3 457.8 66 2.0 
RhP3 511.1 54 7.3 
IrP3 514.9 70 3.7 
NiP3 477.7 42 4.0 

 



       PF BL18C 

半導体ナノ粒子 CuInS2 の高圧下 X 線回折 
X-ray diffraction study of CuInS2 nanoparticles under 

high pressure 
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数ナノメートル程のサイズを持つ半導体ナノ粒子は量子ドットとも呼ばれ、

粒子サイズによって発光特性などの物性を制御することができることから、新

機能材料として盛んに研究されている。カルコパイライト型CuInS2 ナノ粒子は、

蛍光量子収率が高く、毒性元素を構成元素に含まないため、CdS系蛍光性ナ

ノ粒子の代替材料として注目されている。しかし、組成の均一性やカチオンオ

ーダリングの制御が困難であることから、Ⅱ-Ⅵ族系ナノ粒子に匹敵する品質

のナノ粒子を得ることは難しい。高圧下では格子歪みが小さくなるように構造

が変化することにより、格子欠陥やカチオンオーダリングの変化が期待できる。

また、ナノ粒子を集積した際にナノ粒子間の距離が一定に保たれるように、粒

子の表面を有機配位子で修飾し、これらをスペーサーとしてナノ粒子間に働く

相互作用を制御している。これらに圧力を印可することにより、ナノ粒子間隔

を連続的に変化させることが期待できる。格子欠陥に対する圧力の影響を検

討すること及びナノ粒子間距離の制御を目的として、高圧下におけるCuInS2

ナノ粒子の構造変化を研究した。 

CuInS2ナノ粒子はトリオクチルアミン溶媒中に酢酸銅、酢酸インジウム、1-

ドデカンチオールを出発物質として230℃程度に加熱して作成した。高圧下の

実験にはダイヤモンドアンビルセルを使用した。SUS301-EH-TAステンレス製

ガスケットを用い、直径250μm、厚さ70μmの試料室に測圧用のルビーとサン

プルを封入した。圧力媒体はメタノール・エタノール4：1の混合液を使用し、凝

集した状態のサンプルの測定を行った。波長0.6200Åに単色化したX線を入

射光として用いた。 

作成したCuInS2ナノ粒子は透過電子顕微鏡による観察及び粉末X線回折ピ

ークの線幅とシェラーの式から3nm程度の大きさを持つことが分かった。大気

圧下では、粒子サイズの影響からブロードのピークではあるがカルコパイライ

ト構造の回折線が観測された。16nmのナノ結晶では10GPa付近で立方晶へ

構造相転移すると報告されていたが、3nmのナノ粒子では15GPaまで大きな変

化は観測できなかった。 
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単純直方格子を持つローソナイト高圧相の結晶構造精密化 

Structure refinements of the high-pressure phase of 
lawsonite with primitive orthorhombic lattice 
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 含水鉱物ローソナイト CaAl2[Si2O7](OH)2・H2O は分解せずに水を地下 200 
km まで運べることが、高温高圧下での相平衡実験から分かっている[1]。この

鉱物は、低温領域において H2O と OH 基を構成する水素原子の熱振動が減

少し、H 席が水素結合に適した配置を取るように低対称化するため、2 段階の

秩序-無秩序型相転移(Cmcm→Pmcn→P21cn)を生じる[2]。一方 4 GPa 以上

の圧力でも、低温相の場合と同様に C 底心格子の消滅則を破る反射が報告

されているが[3]、この圧力を境とする結晶構造の変化や、低温相転移との関

係は不明である。そのため、高圧下でローソナイトの空間群を制約し、結晶構

造を調べる必要がある。その際、高 S/N 比・高分解能の反射ピークが要求さ

れるため、放射光を線源とする単結晶 X 線回折実験を実施した。 

 本研究では、California, Marin Co., Novato 産の天然ローソナイトと、愛媛大

学の GRC で合成したローソナイトの単結晶を試料として、Merrill-Bassett 型

DAC を用いたその場 X 線回折実験を実施した。反射強度の測定及び消滅則

を破る反射の観測を、PF のビームライン BL10A に設置された垂直型四軸自

動回折計で行い、得られたデータを元に結晶構造の精密化を行った。 

 Novato 産ローソナイトでは約 4.08 GPa、合成ローソナイトでは約 2.03 GPa の

圧力点において、C 底心格

子の消滅則を破る反射が

観測された。また合成試料

の方に関しては、b 軸に平

行な n 映進面の消滅則を

破る反射も、同じ圧力で観

測された(Fig.1)。今回の報

告では、これらの反射を元

に制約した空間群による、

結晶構造解析の結果を紹

介する。 
 
参考文献 
[1] K. Okamoto & S. Maruyama (1999) Am. Mineral., 84, 362-373 
[2] E. Libowitzly and T. Armbruster (1995) Am. Mineral., 80, 1277-1285 
[3] T. Boffa-Ballaran and R. J. Angel (2003) Eur. J. Mineral., 15, 241-246 
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Fig.1 合成試料で観測された n 映進面(//b)の消滅則

を破る 3 0 14 反射のピーク 
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スピネル類似組成化合物の高圧相転移 

：実験と計算による検証 
High-pressure structures in spinel analogue 

compounds : Experimental and theoretical approach 
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最近の計算科学の急速な進歩により、様々な物質構造の安定性の検証お

よび構造予測を可能にするマテリアルズインフォマティクスが切り開かれつつ

ある。高圧下の構造相転移についても、多くの構造の予測が提供されつつあ

る。本研究では、地球科学的に頻出するポストスピネル型転移について焦点

をあて、その構造相転移について、実験と計算による比較検証をおこなった。 

 対象とした化合物群は ZnAl2O4, MgAl2O4, ZnGa2O4, MgGa2O4である。高圧

実験は、ダイヤモンドアンビルセル（DAC）を用い、レーザー加熱後の DAC を

KEK AR-NE1に持ち込み、X線回折実験をおこなった。第一原理計算は、一般

化勾配近似（GGA-PBE）のもとで VASP によりおこない、想定される各相

（spinel 型, CaFe2O4型, CaTi2O4型等） と酸化物分解相とのエンタルピー差を

求め、相転移圧力ならびに構造安定性を考察した。実験の結果、いずれの組

成においても、高圧下でレーザー加熱した場合、まず、スピネル構造が単純

酸化物に分解することが観察された。その後、より高い圧力で、分解相は再結

合し CaFe2O4型, CaTi2O4型等の構造へ相転移することが確認された。計算結

果は、概ね実験を再現しているが、ZnGa2O4, MgGa2O4においては、それらの

構造と分解相とエンタルピー差が拮抗し、CaTi2O4型が出現する相転移圧力

に大きなずれが生じた。これは、計算が絶対零度の状態を反映するものであ

るためと思われる。詳細は、室温下の圧縮実験の結果とともにポスターで説

明する。 
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1 GPa 下における塩化マグネシウム、塩化カルシウム塩化

ストロンチウム各水溶液の中性子回折と EPSR モデリング 
Neutron diffraction combined with EPSR modeling of 
aqueous solutions of magnesium chloride, calcium 

chloride and strontium chloride at 1 GPa  
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GPa 領域における電解質水溶液は、地球の上部マントルや大陸プレート

境界付近に存在する。GPa 領域における電解質水溶液(水和イオンや溶媒

水)の構造を分子レベルで明らかにすることは、マントルの流動性や反応

過程を理解するのに重要である[1]。本研究では、海水に溶けている第２

族元素塩である塩化マグネシウム、塩化カルシウム及び塩化ストロンチ

ウムに着目した。2 mol/dm3各試料の重水溶液について、J-PARC MLF 
BL11 の PLANET 分光器を用いて、室温で 0.1 MPa および 1 GPa で中

性子回折測定を行った。得られた構造因子を用いて Empirical Potential 
Structure Refinement (EPSR)モデリングにより、系の部分二体分布関数、

配位数分布、空間密度関数(3 D 構造)を得た。圧力が上昇するとしても、

各金属イオンの水和構造に顕著な違いは見られなかった。一方、塩化物

イオンの水和数は常圧の値の約 2 倍に増加した。溶媒の水においても、

第一近接配位数が約 2.5 倍に増加して、四面体構造から単純液体の構造へ

の変化が観測された。塩化物イオンの大きな水和数変化は、1 GPa で水

素結合が切れた(歪んだ)水分子が塩化物イオンの周りに配位することに

よると考えられる。各金属イオン周りの水和水分子の配向相関(Ca2+-O 軸

に対する水分子双極子の配向角)と塩化物イオンの∠Cl…O-D を Table 1
に示す。空間密度関数による 3 次元構造は当日報告する。 
 
 
 
 
 
 
 
[1] T. Takamuku, et al. BUNSEKI KAGAKU, 64, 203-210 (2015). 

θ/deg. 0.1 MPa 1.0 GPa 
MgCl2 0 0 
CaCl2 0 8 
SrCl2 0 11 

θ/deg. 0.1MPa 1.0 GPa 
Mg 16 16 
Ca 12 23 
Sr 22 29 

Table1 Orientation of water molecule around metal (left) and chloride ions (right) 
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Mｇ添加非晶質炭酸カルシウムの構造評価 
Structural study of Mg-stabilized amorphous calcium 

carbonate 
 

脇本聡 有馬寛 杉山和正 

東北大学金属材料研究所 
 

【諸言】非晶質炭酸カルシウム（ACC）は化学式 CaCO3・ｎH₂Oで表される準安

定物質である。ACCは炭酸カルシウム結晶相の前駆体であり、容易に結晶化

する。その際に選択される多形は周囲の環境や、ACC に含まれる水の量ｎに

よって変化することが知られており、また Mｇの添加により非晶質構造が安定

化することが報告されている。本研究では、合成条件を変えることでMg/Caの

異なる ACC を合成し、XAFS 法および X 線回折構造解析法により Mg 添加

ACCの非晶質構造の違いや、結晶相との類似性を調べた。 

 

【実験方法】0.1M 塩化カルシウム水溶液、0.1M 塩化マグネシウムおよび、

0.1M 炭酸ナトリウム水溶液を 0℃に氷冷し、混合、ろ過を行った。その後、氷

冷したアセトンですばやく洗浄し、得られた粉末を真空乾燥することで合成し

た。PF-BL7C にて Ca-K吸収端での XANES 測定および、17 keV の入射Ｘ線

を用いた X線回折実験をおこなった。 

 

【結果】図１は Ca―K 吸収端の XANES スペクトルである。Mｇの添加によって

Ca周囲の環境構造に大きな差は出ない。図２はCa周囲の動径構造関数であ

る。今後 X線回折の測定も含めて解析していく。 

       
    図 1 Ca-K吸収端の XANESスペクトル   図２Ca周囲の動径構造関数                  
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メソ細孔物質 MCM-41 に閉じ込められたグリシン水溶液の

ダイナミクス 
Dynamics of glycine solution confined mesoporous 

silica 
 

井上拓也、○吉田亨次，山口敏男 (福岡大理)  山田 武（CROSS）      

柴田 薫（原子力機構） 
 

【はじめに】 高速液体クロマトグラフィーを始めとする細孔特性を利用した分

離精製技術は化学・工学・薬学等の分析分野で広く応用されている。カラム内

の制限空間においては、閉じ込め効果や細孔壁との相互作用により溶液分

子の挙動は複雑である。そこで、本研究では、メソ細孔物質（MCM-41 C18）中

の溶液のダイナミクスを明らかにするためにグリシン水溶液を閉じ込め、中性

子準弾性散乱(QENS)を測定した。グリシンは最も単純な生体分子であるが、

アミノ基とカルボキシル基を持ち、pH の違いにより異なる電荷の平衡状態が

存在する。この電荷の違いが細孔水に及ぼす影響を明らかにすることは、各

種生体分子の分離のメカニズムを理解するために非常に重要である。 

【実験】 グリシンを重水に溶解した溶液、ならびに重水素化グリシンを軽水に

溶解した溶液を調製した。（グリシン濃度は 18 wt%） それぞれの溶液は酸性

条件（pH=2）のものと未調整（pH＝5）のものを用意した。ターボ分子ポンプで

一日間、乾燥させた MCM-41（細孔径 32 Å）とグリシン水溶液をエッペンドルフ

チューブに入れ、ボルテックスミキサーで約 1 時間撹拌した。サンプルの水和

率はｈ＝0.6 に調製された。粉末サンプルを薄く広げてアルミホイルで包み、二

重円筒状アルミニウムセルに挿入し、インジウムで密閉した。試料厚さは 2～4 

mm であった。測定温度は 305, 290, 275, 260, 245 K であった。 

【結果と考察】 QENS スペクトルから求められた拡散係数 D のアレニウスプロ

ットを Fig.1 に示す。グリシン分子の拡散の

活性化エネルギーは pH=5 の場合 (21.9 

kJ/mol)が pH=2 の場合(15.9 kJ/mol)よりも

大きい。一方、水の結果では pH=2 の場合

(24.0 kJ/mol)が pH=5 の場合 (20.5 kJ/mol)

より大きくなった。この結果から pH＝5 の時

のグリシン分子は細孔表面近傍に位置して

おり、シラノール基と相互作用していると考

えられる。一方、pH=2 の時は、シラノール

基はグリシン分子よりも水分子と結合しや

すく、グリシン分子は細孔内に均一に存在

すると考えられる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 1. 細孔内グリシン水溶液の拡散

係数のアレニウスプロット 
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多重らせん多糖類の熱変性過程における形態変化 
Conformational Transition of Multiple Helical 

Polysaccharide in Thermal Denaturation Process 
 

友藤優 1、寺尾憲 1 

1 阪大院理 

 

<緒言> 

ザンサンは、二重らせん構造を持つ多糖類で、食品などの増粘剤として工

業的に利用されている。ザンサンの二重らせんは、イオン強度の低い水溶液

中で加熱によって変性するが、温度低下やイオン強度の上昇によって再性す

る。この再性過程でミスフォールディングが起こり、分岐構造をもつ会合体や、

ヘアピン構造をとる分子が出来ることが報告されている。しかし、過去の研究

は、二重らせんが完全には解離しない 100 °C以下への加熱がほとんどで、そ

れ以上の温度での挙動を調べた例は少ない。また、ザンサンの熱変性過程に

おける構造変化の追跡は詳細には行われていない。本研究では、100 °C 以

上の高温で変性したザンサンの分子形態を、小角 X 線散乱 (SAXS) を用い

て調べ、低温で変性した場合との構造を比較した。 

<実験・結果> 

ザンサンの質量濃度 c = 1 mg cm-3純水溶液を

マイクロ波によって 130 °Cまたは 80 °Cに加熱し

た。その後、室温で塩化ナトリウムを加え、塩濃

度を 0.1 M にした。これらの試料を用いて SAXS

を行い、ザンサンによるX線の散乱強度 ΔIの散

乱角依存性を比較した。その結果、散乱プロファ

イルは、散乱ベクトルの絶対値 qが非常に小さい

領域を除いて加熱前の試料と変化がなかった 

(Fig. 1)。したがって、いずれの再性後の試料も、

再性前と同様の局所構造を持つことがわかった。

また、これらの試料の重量平均モル質量 Mwを、

多角度光散乱検出器を用いたサイズ排除クロマ

トグラフィーで調べたところ、80 °C で加熱した試

料の非加熱の試料とほぼ同じであったのに対し、

130 °C で加熱した試料の Mwは約半分であった

ことから、130 °Cで加熱した場合のみ、二重鎖が完全な一本鎖に解離したこと

がわかった。当日は 10 mM塩化ナトリウム水溶液中のザンサンの、熱変性過

程および冷却による再性過程における構造変化を、温度変化および時分割

SAXS 測定で調査した結果についても報告する予定である。 
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Fig. 1 SAXS profiles of native xanthan 
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CMPO-HDEHP吸着材を用いた単サイクルMA回収プロ
セスの開発のための錯体構造解析 

Structual analysis of complex in single step MA 
recovery using CMPO-HDEHP/SiO2-P adsorbent 

 
 片井 雄也 1，*松浦 治明 1，安倍 諒治 2，櫻井 智明 2，新井 剛 2， 

渡部 創 3，佐野 雄一 3，竹内 正行 3 

1東京都市大学, 2芝浦工業大学,3日本原子力研究開発機構 

 
使用済燃料に含まれるマイナーアクチノイド(MA)をリサイクルする、す

なわち Amや Cm等の MAを分離・回収する一つの方法として、多孔質シリ

カ粒子を担体とし、抽出剤を担持させた場を用いる抽出クロマトグラフ

ィ法の開発が JAEA を中心として進められてきた。単サイクルで MA を分

離可能な抽出剤として octyl-(phenyl)-N,N-diisobutyl carbamoyl 

methyl phosphine oxide (CMPO), Bis(2-ethylhexyl) hydrogen phosphate 

(HDEHP)の協同効果に着目し含浸吸着剤の開発に着手した。本研究では、

軽希土類である Euに着目し、EXAFS（広域 X線吸収微細構造）を用いて、

溶離過程における pH及び硝酸濃度の違いにより、CMPO-HDEHP吸着材中の

Eu の構造や化学状態がどう変化するか評価することを目的として実験を

行った。Eu(III)の溶離挙動を評価するため、MA分離用溶離液の役割とし

て 50mM DTPAを pH1～pH3の間から 10種類を選定した。また Ln(III)分離

用洗浄液の役割として 0.5M クエン酸を pH1～7 の 7 種類選定した。各溶

離液と吸着材を3時間振とうさせ、固液分離した後、固体を乾燥してEXAFS

測定試料とした。EXAFS測定は、Eu-LIII吸収端を用い透過法により実施

した。溶離液の DTPA を pH1～pH3 まで変化させバッチ試験を行った場合

の Eu-O（最近接原子）の配位数の変化を図 1に示す。pHの違いにより Eu

まわりの局所構造が明確に変化していることが確認できた。フィッティ

ング解析によると、pH1 付近において

は配位数が大きく（9 付近）、pH が 2

に近づくにつれて徐々に配位数が下

がり、それ以上では配位数が 6になる

傾向が見られた。これは pH1付近では

CMPO が主に配位に預かり、pH が大き

くなるにつれ HDEHPと入れ替わり、pH2

以上では HDEHP に Eu が配位している

ことを示唆しているものである。溶離

液がクエン酸の場合、局所構造の変化

はより低いpHにおいて変化がみられた。 
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Fig.1 Coordination number variation of O around an 
Eu of adsorbent after elution treatment by DTPA at 
various pH 1 – 3. 
 



Fig.1 EXAFS oscillaitons of Zr in 

iron phosphate glasses with Cs2O 

concentration  

（0, 2, 4, 8, 16, 25, 40 mass%） 
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鉄リン酸ガラス中における Zr周りの局所構造に及ぼす 
Csの添加効果 

Effect of Cs on Local Structure around Zr in Iron 
Phosphate Glasses 

 

*田治見祐里 1，小藤博英 2，渡部創 2，矢野哲司 3，宮脇拓洋 3，岩永基志 3，

松浦治明 1 
1東京都市大学, 2日本原子力研究開発機構,3東京工業大学  

 
乾式再処理により生じる高レベル放射性廃棄物に対し，鉄リン酸ガラスは溶

媒塩成分を主要成分として含み，廃棄物を高充填させることのできる固化媒

体として注目されている．このガラスは, ホウケイ酸ガラスでは含有可能量の

小さいモリブデン酸を高濃度で含有させることができ，加水分解を起こしにくく，

高い化学的安定性を有するという利点がある．しかし，核分裂生成物の内、Zr

は鉄リン酸塩ガラスに元来なじみにくい元素とされている．既往の研究で，鉄

リン酸のベースガラスに Zrと廃棄物の一つでもあるCsを添加することにより、

化学的安定性がどう変化するか浸漬試験を行ったところ,Cs の溶出は抑制さ

れ，長期に安定したガラスが得られる見通しが得られた．これは，ガラスに Cs

を添加することで Zr に対し何らかの構造的な影響をあたえているためと予想

される． 

本研究は,そのメカニズムを知るために Cs 含有量を変えた試料を対象とした

EXAFS構造解析を行い,ガラス中における Zr原子周りの配位構造の評価を行

うことを目的とした． 

試料は 1Cr2O3-3(CoO)2-4.5Al2O3-28Fe2O3-65P2O5 (in mol%)をベースガラスに

ZrO2 4mass%，Cs2O を 0，2，4，8，16，25，40mass%外割添加したガラスを

1300℃，2h攪拌溶融し，急冷・徐冷して得た． 
 

得られた EXAFS振動を Fig. 1に示す．EXAFS振

動において、特に k の大きな領域の振動（k > 9 

Å-1）を観察すると，Cs濃度が 8%まではCs含有量

に依存性があるように見受けられ，特に Cs 濃度

8%と 16%の間は振動の変化が大きい．一方 Cs 濃

度 16%を超えるとほとんど振動に変化がみられな

い．Fitting解析による最近接 Zr‐O原子間距離の

値からも，同様の Cs 濃度依存性が確認され，Cs

添加の影響は Cs 濃度 16%にてほぼなくなったと

考えられる．  
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Bi ナノ粒子における Bi シートの構造 
Structure of Bi sheet in the nanoparticles 

 
磯野颯人 1、前川仁志 1、池本弘之 1、宮永崇史 2 

１ 富山大理、２ 弘前大理工 
 

V 族元素の Bi は、3 配位の共有結合により構成されるシートが積み重なった

A7 構造が安定相である。同族の As と Sb は、Bi と同じく A7 構造が安定相で

ある。一方、Pは2種類の共有結合長で構成されたA17構造が安定相であり、

加圧により A17 構造から A7 構造へ相転移する。Bi ナノ粒子の基本構造であ

る Bi シートの構造に関して XAFS 解析の結果を報告する。 

Bi ナノ粒子は島状蒸着法により作製した。サイズは膜厚によって制御し、そ

の平均膜厚で Bi ナノ粒子を表記する。Bi と NaCl の多層膜から作ったペレット

に対して、PF-BL12C で透過 XAFS 測定を行った。 

 Biナノ粒子のχ(k)のフーリエ変換 FT(r)では、結晶Bi(c-Bi)と比較して層内最

近接に由来するピークは残存するが、層間最近接に由来するピークは大きく

減少している。これは、Bi ナノ粒子において、シート構造は残存するが、層間

相互作用が著しく減少していることを示唆する。FT(r)の最近接原子相関に相

当する部分を、1 サイトで解析した結果を表に示す。Bi ナノ粒子(0.5nm、2nm)

の原子間距離は、c-Bi とほぼ一致している。一方、配位数は 3 配位から 2 配

位と大きく減少し、3 配位ネットワーク構造からリング状構造への変化を示唆

する。しかしながら、構造が大きく変化したにも関わらず、原子間距離が変化

しないことは考えにくい。そこで同族の P の構造を参考に、A17 構造での解析

を行った。すなわち、1 配位と 2 配位の共有結合を考え、それぞれの共有結合

長を r1、r2とした。デバイ・ワラー因子は、c-Biの解析結果を用いた。2サイトで

の解析結果を表に示す。Biナノ粒子の結合長として、3.17Åと 3.03Åが得られ、

2 つの結合長には 0.14Åの差がある。単層の Bi シートに関する第一原理計

算 (1)によると、Bi シートは A17 構造のシート構造をしており、結合長の差は

0.12Åである。この計算結果は、我々の得た結果と同程度である。Bi ではナノ

粒子化に伴って、A7 構造から A17 構造へと相転移していると考えている。 

参考文献：(1)M.Saito et al e-J. Surf. Sci. Nanotech. Vol. 7 (2009) 13-16 

表 1 サイトと 2 サイトのフィッティング結果 
 

     結晶 0.5nm 2nm    

 

結晶 0.5nm 2nm 

1site 

r (Å) 3.052 3.053 3.050 

2site 

r1(Å) 3.066 3.169 3.165 

N 3.00 2.06 1.96 r2(Å) 3.063 3.032 3.034 
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V 添加ホウケイ酸ガラス中の模擬高レベル廃液成分周りの
局所構造解析 

Local Structural Analysis around Simulated 
High-Level Radioactive Liquid 

Wastes in Borosilicate Glasses Including Vanadium 
 

椎名 慶 1，田治見 祐里 1，内山 孝文 1，柿原 敏明 2，田尻 康智 1， 
松浦 治明 1 

１東京都市大学、２株式会社 IHI 
 

高レベル放射性廃液をガラス固化体として地層処分する際には、ホウケイ

酸ガラスを主成分とするガラスが有力視されている。さらにガラス固化体中の

廃棄物充填率を増加させる技術が望まれており、その場合には、Mo酸塩がイ

エローフェーズ(YP)として晶出し、ガラスの均質性に影響を与える可能性があ

る。そこで、高充填化した場合の YP の発生を抑制する V 添加ホウケイ酸ガラ

ス[1,2]の最適な組成比を調査する目的で、Si/B 比及びアルカリ含有量を変化

させ EXAFS 解析により模擬廃棄物元素の局所的な構造の変化を評価した。

全模擬廃液成分が含まれる Si/B 比またはアルカリ比含有量の異なる 2 種の

ガラス試料を粉砕したものを、アルミナセ

ルに充填し加熱試料とした。EXAFS測定は

透過法による Mo-K 吸収端および Zr-K 吸

収端を用いて行った。溶融状態での

EXAFS 振動を測定するために、電気炉で

1200℃まで昇温、その後 800℃、室温に降

温して測定した。溶融状態と固化状態を比

較してMo-O間の距離の変化が小さいガラ

スは局所構造的には安定したガラスである

と判断した。図 1 より、Si/B 比 2.0 のガラス

は 800℃において Mo-O 間の距離が短距

離側に大きく変化している。一方 Si/B 比

3.0 のガラスは Si/B 比 2.0 のガラスより高

温溶融時から室温に至るまで局所的な構造の

温度依存性が小さいことが確認できた。以上の

ような傾向は Mo-O 配位数を 4 に固定し得られた Mo-O 原子間距離の値にも

表れていた。このことから溶融状態のガラスの局所的な構造を評価することで、

最適なガラスを探索するための指針を導ける見通しが得られた。 

1）鍋本豊伸、鬼木俊郎、溶融塩および高温化学、59、20-24、2016 

2）川島英典、橋本拓、柿原敏明、福井寿樹、原子力学会秋の大会 2016,1E03 

図１ Si/B比2.0のガラスの 
構造関数（Mo-K edge） 



                              PF-BL10C 

Si 基板上の Te ナノ粒子の GISAXS 解析 
GISAXS analysis of Te nanoparticles on Si substrate 

中村将崇 1、南村亜登夢 1、池本弘之 1 

１ 富山大学 

Te は階層性を持つ結晶構造をしている。基本構造は Te 原子同士が 2 配

位共有結合してできた 3 回螺旋鎖であり、この 3 回螺旋鎖が平行に配置して

二次構造を形成する。本研究では、階層性を持つ Te のナノ粒子の形状、分

布を明らかにするために GISAXS(斜入射 X 線小角散乱)解析を行った。 

島状蒸着法により、Si 基板上に Te ナノ粒子を作製した。ナノ粒子のサイズ

を平均膜厚により制御しているので、Te の平均膜厚を試料名とする。GISAXS

測定は、KEK の PF-BL10C にて波長 1.5Å、カメラ長 2019mm で行った。試料

劣化と空気散乱を防ぐために、真空容器内に試料を入れて測定した。 

Te4.3nm の入射角 0.2°での GISAXS パターンを図 1 に示す。横軸 qy(nm-

1)は Si 基板に対して平行方向、縦軸 qz(nm-1)は Si 基板に対して垂直方向であ

る。qz方向に対しておよそ 0.5nm-1間隔の周期性が見られる。様々なモデルや

形状因子を用いた GISAXS パターンのシミュレーション結果から、Te ナノ粒子

の形状を Hemispheroid(半楕円球状)とし、Decoupling approximation、Percus-

Yevick 近似を用いて解析した。 

GISAXS パターンでピークが見られる qz=1.0nm-1での qy方向の 1 次元強度

分布、qy=0.22nm-1での qz方向の 1 次元強度分布を抽出し、両者の同時フィッ

ティングを行った(図 2)。qy方向のフィッティング(図 2 上)では qy=0.15nm-1、qz

方向のフィッティング(図 2 下)では qz=1.0nm-1付近のピークを再現できた。しか

し、qyフィッティングでの 0.55nm-1付近、qzフィッティングでの 1.6nm-1付近に見

られるピークは再現できなかった。現在、対数フィッティングや、フィッティング

するプロファイルを増やした解析を行って、GISAXS パターンを再現することを

進めている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 1:Te4.3nm  GISAXS パターン 

図 2：qy方向（上）、qy方向(下)のフィッティング 

   破線が実験データ、実線が Fitting 結果 



       PF-BL6A 

12-ヒドロキシステアリン酸ゲルの構造における多形効果 
Polymorphic Effects on Structure of 

12-Hydroxystearic Acid Gels 
 

武野宏之、小塚舞 

 群大院理工 

 

[緒言]低分子オルガノゲルは、有機溶媒中で低分オルガノゲル化剤が自己

集合し、その集合体が三次元的にネットワーク化することにより形成される。

この自己集合構造の駆動力は、水素結合、ファンデア・ワールス力、電子

相互作用、静電相互作用などの非共有性相互作用に由来する。低分子オル

ガノゲル化剤である 12-ヒドロキシステアリン酸(12-HSA)によって形成される

自己集合構造は、結晶性のファイバーから成り立つことが知られている。本

研究では、様々な温度履歴によって作製した 12-HSA ゲルの自己集合構造

およびその構造形成過程を調査した。 

[実験] 溶媒に対して、12-HSA をゾル－ゲル転移温度以上の高温で加熱溶

解させた後、室温で静置することによりゲルを作製した。種々の温度履歴によ

って作製した 12-HSA ゲルに対して、あるいは、温度ジャンプ後のゲル形成過

程に対して、小角 X 線散乱/広角 X 線散乱(SAXS/WAXS)同時測定を行った。

測定は高エネルギー加速器研究機構のビームライン BL-6A にて行われた。 

 [結果]各温度に温度ジャンプした７wt% 12-HSA/フェニルメチルシリコーンゲ

ルの SAXS プロフィールの時間変化を Fig. 1 に示す。38.8°C では、非常にブ

ロードな(001)ピークが 22.0 s で q=0.145Å-1 の位置に観測され、最終的にピ

ーク位置は小角側へ少し移動した。71.4°C では、0.157Å-1に鋭いピークが

観測され、時間とともにピーク位置は変化せず、ピーク強度が増加した。こ

れらの挙動は、ゲル中の 12-HSAの結晶多形の割合が温度や時間によって

変化したことによって生じることがデータ解析により示唆された。 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

  

Fig. 1 Time-evolution of SAXS profiles for 7wt% 12-HSA/phenylmethyl silicone 
gel at 38.8 °C (a) and 71.4 °C (b).   

(a) (b) 



       使用ステーション／ビームライン BL6A 

わらびもちのナノスケール構造の解明 
Nano-meter scale structure of Warabi-mochi 

 
長崎茜、松葉豪・山形大工 

 

【緒言】 

「わらびもち」は澱粉と水から作られる食品であり、ゲルの一種である。澱粉

は、水に不溶な結晶性高分子である。特に水存在下で加熱することで懸濁液

が糊状に変化するという糊化現象が起こることが知られている。しかし、糊化

プロセスにおけるナノスケール構造に関する研究は殆ど行われておらず、澱

粉の水和プロセスや糊化における構造変化など未だに解明されていない。そ

こで我々は、放射光小角・広角X線散乱法を用いて「わらびもち」のナノスケー

ルでの構造変化を評価し、糊化現象を制御することを目指して研究を行った。 

【実験】 

試料として、馬鈴薯澱粉由来の片栗粉

と蒸留水を用いた。まず、糊化プロセスを

評価するため種々の濃度の片栗粉分散

液を作製した。この懸濁液を 55℃にて加

熱し、形状や固さについて評価した。さら

に、ナノスケールでの構造を評価するため、

小角・広角 X 線測定を行った。 

【結果と考察】 

 懸濁液は加熱後、凝集体、不透明(糊)、透

明(糊)の４段階に状態変化することがわかっ

た。Table 1 に各濃度の状態変化の時間をま

とめた。Table より、低濃度では、状態変化の

時間は長くなっていた。また、非常に低濃度

（0.056 g/ml）では、凝集体が形成されずにゲ

ル化が起こっていた。すなわち、濃度を制御

することで糊化速度を制御できる。 

 さらに、ナノスケールでの構造を観測するため、小角Ｘ線散乱(SAXS)測定を

行った。Fig.1 に濃度 0.333 g/ml における SAXS プロファイルの時間変化を示

す。懸濁液・凝集体・不透明(糊)の曲線において q=0.67nm-1に澱粉分子中に

含まれる結晶ラメラの相関に起因するピークが観測された。さらに、糊化が進

むと q=0.3nm-1付近にブロードなピークが観測され、徐々に小角側へ移動し、

最終的に d=29.9 nm（q=0.21 nm-1）の相関を持っていた。糊化プロセスでは結

晶ラメラが水和し、ネットワーク構造に変化していると考えられる。また、加熱

に伴い、架橋点の相関長が長くなっていることが分かった。 

濃度(g/ml) 凝集体(sec) 不透明糊(sec) 透明糊(sec)
0.692 90 120 420
0.333 137 165 300
0.167 170 240 420
0.115 230 280 540
0.084 271 345 660
0.056 - 420 1200
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q(nm-1)

 懸濁液
 凝集体
 不透明(糊)
 透明(糊)
 最終計測時

Table1.各濃度の状態変化時間 

Fig.1 濃度 0.333(g/ml)時の SAXS プロ

ファイル 
 



       使用ステーション／BL10C/BL6A 

ラット骨中のコラーゲン配向の定量化 
Evaluation of orientation of collagen in a rat bone 

 
松葉 豪 1、伊藤哲平 ２、木村−須田 廣美 ２・ 

１ 山形大院有機材料、２千歳科学技術大応用生物 
 
 

【緒言】高齢化社会が進む中で「骨粗鬆症」が社会的な問題になっている。骨

粗鬆症は低骨量と骨組織の微細構造の異常を特徴とし、骨の脆弱性が増大

し骨折の危険性が増大する疾患である。骨は約 60％がリン酸カルシウムを主

成分とする無機物であり、約 20％が水分で残りがコラーゲンを中心とする有

機物である。これまで骨粗鬆症は単位面積あたりの重量，すなわちリン酸カ

ルシウムの量(骨密度)によって診断されてきた。しかし、骨密度が正常値より

多くても骨折を起こすケースが近年多発しており、骨密度以外の骨折因子で

ある骨質に注目が集まっている。骨質は構造特性と材質特性に分けられ、材

質特性は骨の主な成分であるリン酸カルシウムや「コラーゲン」の特性に依存

している。しかしながら、これまでの研究ではリン酸カルシウムの密度や構造

に着目した研究が多く、コラーゲンに着目した研究例は少ない。コラーゲンは

生体高分子であるため、高分子の構造解析技術を応用し，コラーゲン繊維の

配向に着目することで，骨中の精密構造が明らかにできると考えた。そこで小

角 X 線散乱法（SAXS）を利用して、骨中のコラーゲン繊維の構造および配向

の分布を定量的に評価する方法を確立することを目指す。 

【】



       BL-6A 

油脂の分子間化合物の等温結晶化における結晶化挙動の

解明 
Clarifying for Crystallization Behavior of Fat Molecular 

Compound under Isothermal Conditions 
上野 聡 1, 仲西賢剛 2 

1 広島大学・院・生物圏科学, 2 ミヨシ油脂株式会社 
 
1．はじめに 
特定の油脂二成分混合系からなる分子間化合物（MC）は、マーガリンなど

の食用固体脂における新しい結晶画分の作製材料として有望視されている。 
1,3-dioleoyl-2-palmitoyl-sn-glycerol (OPO)/1,3-dipalmitoyl-2-oleoy  -sn- 

glycerol (POP) の 2成分混合系は MCを形成することが報告されている 1)。こ

れは不飽和脂肪酸を多く含む油脂成分を高融点の結晶として結晶化させる技

術である。しかし、急冷条件下では MC が形成されず、OPO と POP が別々に

結晶化する共晶状態となることが判明した 2)。本研究では、POP と MC の結晶

化時間に着目し、冷却を途中で止めて一定温度に保つ等温結晶化の条件下

で MC が優先的に結晶化する条件を探ることを目的とした。 
 
2．試料と実験方法 
 OPOおよびPOP（いずれも月島食品工業株式会社製）を１：１の比率で精秤

した。等温結晶化測定は、80℃に加熱後、10，8，6℃まで急冷し、目標温度に

達した時間を 0 分として 10 分～15 分保持を行った。測定では、DSC 測定およ

び BL-6A において放射光時分割 X 線回折（SR-TXRD）測定を行った。

SR-TXRD 測定は、X 線照射後 2 秒間と待機時間１秒間の合計 3 秒ごとの測

定を繰り返した。 
 
3．結果および考察  
 DSC 等温結晶化測定では、10℃において１つの発熱ピークが得られたが、

8 および 6℃においては２つの発熱ピークが得られた。それぞれの相変化にお

ける結晶状態についてSR-TXRD測定を行ったところ、10℃においてはMC由

来の回折ピークが得られたが、一方 8 および 6℃においては、始めに POP の

回折ピークが得られ、次に MC に対応する回折ピークが得られた。以上の結

果より、10℃以上の温度において、POP の結晶化よりも MC の結晶化が早く

生じることが明らかとなった。 
 
参考文献 
（1） Minato, A. et al., J. Am. Oil Chem. Soc., 74, 1213-1220 (1997). 
（2） Nakanishi, K. et al. to be published to J. Am. Oil Chem. Soc.  

 



MLF-16 

基板界面でのココアバターの結晶成長へのずり流動効果

Shear flow effect on crystal growth of cocoa butter at 
the surface of substrate 

 
根本文也 1、山田悟史 1  

１ KEK-中性子 
 
 

 チョコレートの主要成分であるココアバター（CB）の特徴の 1 つは、結晶多型

を有することである。Y 字型の CB（主にトリアシルグリセロール）分子が六方

晶、直方晶、三斜晶を形成し、分子に長軸・短軸の異方性があるために層状

の構造をとる。中でも V 型と呼ばれる三斜晶相（準安定相）は、33℃というヒト

の体温よりやや低い融点を有し、食べる直前まで保持された結晶が口内で一

気に融解するため、食用に適する。V 型結晶の作製プロセスとして、融解した

CB にずり流動を印可しながら冷却し、28℃の融点をもつ IV 型結晶（直方晶, 
準安定相）を種結晶として作製した後、30℃に温度を上げて V 型結晶の成長

を促進する、テンパリング操作がある。その際、ずり流動に垂直な方向に V 型

結晶の層法線が向くよう成長することが X 線回折で示されている。また、瞬間

的なずり流動（パルス流動）も同様の効果を与えることを最近我々は報告した。

本研究では、パルス流動が CB の基板界面での結晶成長や成長則に与える

影響を明らかにするため、時分割中性子反射率（NR）測定を行った。 
 試料には CB を使用し、40℃の溶融状態から 22℃の 2 インチシリコン基板

上に滴下し、パルス流動を与えるスピンキャストを行なった。定常回転速度は

5000 rpm, 加速度は 100 ~ 15000 rpm/s, 回転時間 5 s とした。NR 測定に

は J-PARC MLF BL16 の SOFIA を使用し、入射・反射角度を 1.6°に固定し

た時分割測定を 25℃で行った。白色のパルス中性子ビームを使い飛行時間

法で反射強度を記録することで、幅広い Q範囲のデータを 1 度に得られる。 
 図 1 に得られた時分割 NR 測定の経時変化マップ（加速度 4000, 15000 
rpm/s）を示す。両方の場合に IV 型結晶に対応する 1.4 nm-1 のピークは観測

されるが、V 型結晶に対応

するピーク（1 nm-1）は観測

されない。前回の報告では

高加速度で 30 s 間ずり流

動を印可した際に V 型結晶

の成長が促進されているこ

とから、高加速度のずり流

動が V 型結晶の成長に必

要であることが示唆される。 
図 1  4000 rpm/s, 15000 rpm/s の反射率マップ像 
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     PF-BL5A、AR-NW2A 

ニトリルヒドラターゼの触媒反応機構解析－シリアルフェムト

秒結晶構造解析に向けた取組 
Analysis of Reaction Mechanism for Nitrile 

Hydratase Serial Femtosecond Crystallography 
 

○林 英輝 1、北條 晴佳 1、松村 洋寿 1、小川 信明 1、野村 高志 2、當舎 武

彦 2、城 宜嗣 3、野口 恵一 4、養王田 正文 4、尾高 雅文 1 

（1秋大院・理工、2理化学研究所・SPring-8、 
3兵庫県大院・生命理、4東農工大院・工） 

 
 

ニトリルヒドラターゼ (NHase)はニトリル化合物を水和してアミドを合成する

反応を触媒する酵素である。NHase はバイオ法によるアクリルアミドの工業生

産に利用され、世界のアクリルアミド総生産量の約 1/2 を占めている。また、

近年シアン系廃液のバイオレメディエーションでも注目されている、産業的に

極めて重要な酵素である。NHase はシステインスルフェン酸(Cys-SO-)とシス

テインスルフィン酸(Cys-SO2
-)を配位子に含む特異な非コリンコバルトまたは

非ヘム鉄を反応中心とすることから、触媒機構は未だ明らかにされていない。

また、鉄型 NHase は暗条件下において一酸化窒素を結合させると不活性型と

なり、光を当てることによって NO が解離して活性型に戻るという性質を持って

いる。そこで我々は、この光活性を利用したX線自由電子レーザーによる野生

型のシリアルフェムト秒結晶構造解析に向けた準備を進めている。今回はシリ

アルフェムト秒結晶構造解析に必要な、バッチ法による微結晶大量生成の検

討、NHase 結晶の温度変化への X線解析に対する影響、ソーキングする基質

の検討、また当研究室で精製した不活性型 NHase の X 線結晶構造解析の結

果について報告する。  
 

 
図 1.バッチ法による微結晶生成 

 
図 2.不活性型 NHase 電子密度図 



                            PF-BL5A, PF-AR-NW12A 

リウマチ薬メトトレキサートと新規作用標的タンパク質の 

複合体結晶構造解析 
Structure based analysis for a novel target protein of 

methotrexate in rheumatoid arthritis 
 
○杉島小雪 1、松村洋寿 1、面川 歩 2、布村 渉 1、堂前 直 3、尾高雅文 1、   

廣川 誠 2、涌井秀樹 1 

1 秋大院・理工、2 秋大院・医、3 理研・環境資源科学研究センター 
 

 
 メトトレキサート（Methotrexae; MTX）は、急性白血病の治療薬として開発さ

れたが、その後、炎症性関節炎患者の治療への有効性が確認されたため、

現在では、関節リウマチの第一選択薬として広く利用されている。白血病治療

に対する薬理作用としてジヒドロ葉酸還元酵素（DHFR）に対する葉酸拮抗作

用が良く知られているが、それだけではMTXの免疫系に対する作用機序を説

明できないと考えられている。これまでに我々は、MTX を固定化させ

sepharose カラムを用いた Drug affinity chromatography により、MTX 新規標

的タンパク質候補の探索を行った。その結果、MTX に特異的な結合を示す複

数の炎症関連タンパク質を同定することに成功した。今回は、同定されたMTX

新規標的タンパク質候補の１つであるマクロファージ遊走阻害因子（MIF）と

MTX との複合体結晶構造解析結果について報告する。 

 

 

 

 

       
    

図 1 MIF-MTX複合体の結晶     図 2 MIF-MTX複合体の電子密度マップ 

 



       AR-NE3A 

ループ再設計による Outer surface protein A (OspA)の 

ドメインスワッピング 
Domain swapping of Outer surface protein A (OspA), 
by minimal loop design 
 

○志賀翔多 1, 山中優 2, 廣田俊 2, 真壁幸樹 1 
1 山形大・院理工・バイオ化学, 2 奈良先端大・物質 

 
ドメインスワッピングは蛋白質分子が分子間で構造領域を交換し多量体化

する機構である。この機構により多量体化している蛋白質は多く、溶液中で単

量体として存在している蛋白質に変異導入し、ドメインスワッピングした多量体

をデザインした例も報告されている。しかし、成功例は数例のみに留まってい

る。さらに、そのデザインについて詳細に検討した研究はほとんど行われてい

ない。本研究では、ドメインスワッピングによる多量体化が確認されていない

蛋白質をモデルとして、どれだけ最小限の改変によってドメインスワッピングさ

せられるかを詳細に検討した。モデル蛋白質として、溶液中で単量体として存

在する Outer surface protein A (OspA)を用いた。OspA は結晶化を誘導する

表面残基変異が導入されている変異体OspA-sm1を用いた。デザインの結果、

C末端ドメイン中のループ上のアミノ酸 6残基の欠失によるループの短縮およ

び欠失部位に対するプロリンの挿入により OspA-sm1 の二量体化を達成した。

二量体化に成功した変異体の内、プロリンを３個挿入した変異体の二量体の

結晶構造を分解能 2.8Åで解析することに成功した。その構造から、得られた

二量体はデザイン通りドメインスワッピングしていることが分かった。この結果

は、ミニマルなデザインにより、単量体として存在する蛋白質をドメインスワッ

ピングさせられることを示している。 
 

 



       MLZ-BIODIFF、MLF- BL03、PF-BL5A 

ビリン還元酵素 PcyA 変異体 I86D-BV 複合体の 

中性子結晶構造解析 
Neutron crystal structure analysis of 
the bilin reductase PcyA I86D mutant 

 
○五十嵐啓介 1，杉島正一 2, 和田啓 3, 萩原義徳 4, 日下勝弘 5, 矢野直峰 5， 

福山恵一 6,Andreas Ostermann7，海野昌喜 1,5 

1 茨大院理工、2 久留米大医、3 宮崎大医、4 久留米高専、 

5 茨大 iFRC、6大阪大院工、7 TUM 

 

 

PcyA はヘム分解産物であるビリベルジン IXα（BV）をフェレドキシン依存的に

還元し、光合成や光応答で重要な役割を担うフィコシアノビリンを合成する。

PcyAは BVの D環ビニル基と A環ビニル基を部位特異的に順序立てて還元

する特徴的な酵素である。BV へのプロトンドナーである重要なアミノ酸

Asp105 の近傍に位置する Ile86 をアスパラギン酸に置換した PcyA 変異体

I86Dと BVの複合体（I86D-BV）の吸収スペクトルは、野生型 PcyAと BVの複

合体（WT-BV）と比較して 730 nm 付近の吸光度が大きく増大する。その吸収

極大は、一段階目の反応で PcyAによって BVにプロトンが付加された BVH＋

由来であると推測されているが、水素原子は高分解能のX線結晶構造解析で

も同定できていない。そこで I86D-BV複合体結晶の中性子結晶構造解析から

得る水素原子の位置情報によって、BVH＋の構造と分子内アミノ酸の水素化

状態を可視化し、PcyAの反応機構解明を目指す。 

I86D-BV 複合体の中性子結晶構造解析を行うために大型結晶を作製するこ

とを目的として、ハンギングドロップ蒸気拡散法やシッティングドロップ蒸気拡

散法、ボタン透析法などの様々な結晶化方法を試みた。また、緩衝液や沈殿

剤の濃度や種類、pH などの結晶化条件を検討していった。さらに、室温 X 線

回折実験を行い、Wilson plotで算出される温度因子から各結晶化条件で得ら

れた結晶の評価を行った。また、結晶化相図を実験的に描き溶解度曲線から

大型結晶を得られる条件を探索した。その結果、最長軸が 2.0 mm ほどの

I86D-BV 複合体の結晶の作製に成功した。この結晶を重水素置換し、

J-PARC 内の茨城県生命物質構造解析装置（iBIX）で中性子回折実験（テスト

測定）を行ったところ、最高分解能 1.86 Åを観測した。その後、BIODIFF（MLZ，

FRMⅡ）で中性子回折強度データ収集を行ったところ、1.8 Å分解能程度の中

性子回折強度データが得られた。本シンポジウムでは、I86D-BV 複合体の結

晶成長と中性子回折実験、現在までの解析結果について報告したい。 

 



       PF-BL1A, BL17A, AR-NW12A 

酸素センサーキナーゼのグロビンドメインの構造解析 

Structural Analysis of the Globin Sensor Domain of 
an Oxygen Sensor Kinase  

 
北西健一 1、海野昌喜 1,2 

1 茨城大院、理工、量子線、2 茨城大、フロンティア 
 
 

 ガスセンサータンパク質は、一般的に、ガス結合センサードメインと機能ドメ

インから構成されている。酸素、一酸化炭素、一酸化窒素などのガス分子は

ヘムなどの金属中心に結合し、センサードメインのタンパク構造が変化する。

その構造変化がシグナルとなって機能ドメインに伝達され、その結果、機能ド

メインでの触媒活性や転写活性などのスイッチがオン/オフされる。発表者は、

センサードメインにグロビンフォールドを持つグロビン結合型酸素センサーキ

ナーゼについて研究を行ってきた[Kitanishi, K. et al. J. Biol. Chem. 286, 
35522-35534 (2011)]。土壌粘液細菌由来の AfGcHK は N 末端グロビンドメ

インにあるヘムに酸素が結合すると、C 末端のヒスチジンキナーゼドメインが

活性化され、自身の His を自己リン酸化する酸素センサーヒスチジンキナーゼ

である。本研究では、その酸素認識機構を原子レベルで解明するために、グ

ロビンセンサードメインの結晶構造解析を目指している。大腸菌にて、

AfGcHK の N 末端グロビンセンサードメインを大量発現させ、高純度に精製し、

ハンギングドロップ蒸気拡散法にて、結晶化を行った。PF のビームライン

BL-1A、BL-17A、AR-NW12A を使用して、得られた結晶の X 線回折データ

を収集した。結晶は C2 の空間群に属し、格子定数は a = 128 Å, b = 79 Å, c 
= 94 Å, a = g = 90°, b = 115°であった。現在までに、ヘムに酸素が結合して

いない Fe(II)や酸素が結合した Fe(II)-O2 の状態、およびヘムにイミダゾール

が結合した状態の結晶の X 線回折データの収集を行った。現在、モデル構築、

構造精密化を進めている。その結果、生化学や分光学的な実験結果から示

唆されていたヘム遠位にある Tyr が酸素と直接水素結合していることが明ら

かとなった。この Tyr は、Fe(II)型、イミダゾール結合型ではヘムと離れる方向

に配座しており、酸素結合に伴う構造変化により、シグナルをヒスチジンキナ

ーゼドメインに伝播させる役割をしていることが示唆される。今後、精製法の

改善や結晶化条件の最適化を行い、分解能の向上を目指し、酸素認識機構

およびシグナル伝達機構を原子レベルで解明する。 

  
 



構造解析に向けたヒト TRPA1チャネルのアンキリン
リピートドメインの発現と精製 

Expression and purification of human TRPA1 
Ankyrin repeat domain for the structural analysis 
○Nabilah Binti Abdul Halim 
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, Yasuo Mori 
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, Tatsuki Kurokawa3, 

Masaki Unno1, 4 
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1. Grad. Sch. Sci. Eng., Ibaraki Univ.，2. Grad. Sch. Eng., Kyoto 

Univ., 3. Oita Univ., Sch. Med., 4. iFRC, Ibaraki Univ. 

【Introduction】In mammals, TRPA1 is the TRP cation channel protein 

that is belonged to TRPA gene subfamily and it is expressed in a 
subset of sensory neurons and is activated in response to a broad 
array of noxious exogenous and endogenous thiol-reactive 
compounds. TRPA1 was named for its extensive amino terminal 
Ankyrin repeat domain which is known as its special characteristics 
compared to other TRP channels. While selective TRPA1 antagonists 
have been developed, their binding sites and whole mechanism of 
action still remain unclear. Therefore, the objectives of this research 
is to use high-resolution X-ray crystallography, focusing to the Ankyrin 
repeat domain (ARD) of TRPA1 to obtain atomic level structural 
information. 

【Method】The plasmid containing cDNA for the maltose-binding 

protein fused with human TRPA1 Ankyrin repeat domain was used 
and the expression of target protein were examined by transformation 
and cultivation. The purification procedure was established by using 
Amylose affinity resin, gel filtration chromatography and Anion 
exchange chromatography. 

【Result 】Although, in gel filtration chromatography, single sharp 

peak was not observed, the SDS-PAGE band corresponding to target 
protein were obtained. In this conference, we report the progress of 
purification procedure of human TRPA1-ARD. 
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キネトコアと微小管の接着を制御する 

MAD2L2-CAMP 複合体の構造解析 
Crystallographic structure of MAD2L2-CAMP 

complex, a regulator of kinetochore-microtubule 
attachment 
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【目的】 CAMP は分裂期染色体のキネトコアと微小管の適切な接着を担って

おり、CAMP のノックダウンは染色体の紡錘体中央への整列に異常を生じさ

せる。また CAMP を介した様々なタンパク質間相互作用の欠損は、発達障害

を引き起こすことが明らかとなった。CAMP が相互作用するタンパク質の一つ

として、DNA修復タンパク質 MAD2L2が知られており、DNA修復との関連性も

示唆されるが、その複合体の構造基盤と相互作用は明らかとなっていない。

本研究では、MAD2L2-CAMP 複合体の構造解析を行い、CAMP を介した相

互作用と DNA 修復における CAMP の新たな機能を解明することを目的とし

た。 

 

【方法】 大腸菌発現系により調製した MAD2L2-CAMP 複合体の組換えタン

パク質の結晶化条件の探索と結晶の最適化を行ったところ、空間群の異なる

2 種類の結晶（空間群 I222 と C2）が得られた。得られた結晶を用いて大型放

射光施設 Photon Factory BL-17A で X線回折実験と回折データ収集を行った。

その後、MAD2L2をサーチモデルとしてプログラムPHASERによる分子置換法

により構造解析を行った。また、立体構造に基づく部位特異的変異体を作成し、

複合体形成に重要なアミノ酸残基を同定した。 

 

【結果および考察】 MAD2L2 はシートベルトと呼ばれる C 末端領域により、プ

ロリンに富んだ配列を認識することが知られる。また、シートベルトとは異なる

結合部位でヘリックスバンドルと相互作用する。CAMP はプロリンに富んだ配

列やヘリックスバンドルを持たないことから、MAD2L2 との相互作用様式は未

知であった。構造解析の結果、CAMP は MAD2L2 のシートベルトと相互作用し

ており、C2複合体は I222複合体とは異なるシートベルト構造を形成していた。

本発表では、MAD2L2のシートベルトの新たな配列認識機構と、CAMPの結合

によるシートベルトの構造誘起について議論する。 

 



図 1. R51Q の結晶 

      PF-BL1A 

Ca2+/Zn2+結合型ヒト S100A3 蛋白質 

四量体構造の解明に向けた研究 
The studies for elucidation of the tetrameric 

structure of Ca2+/Zn2+-bound human S100A3 protein 
 

井手賢司 1、木澤謙司 2、北西健一 1、海野昌喜 1, 3 
1 茨城大院理工、2 (株)花王、3 茨城大 iFRC 

 
【緒言】  毛髪キューティクル細胞内で多量発現する S100A3 蛋白質

（S100A3）は、Ca2+依存的に活性化する蛋白質脱イミノ化酵素により 51
番目のアルギニン（R51）が特異的に脱イミノ化（シトルリン化）される

と、二量体から四量体へ構造変化を引き起こし、同時に Ca2+と Zn2+の結

合親和性が協同的に上昇する。この特異な構造変換機構と Ca2+/Zn2+親和

性上昇機構の解明には、R51がシトルリン化したS100A3を必要としたが、

調製が難しく、大量の試料を得ることが困難であった。そこで本研究で

は、R51 をシトルリンと同様に、電荷的に中性で構造が類似しているグ

ルタミンに変異させた R51Q 変異体を R51 シトルリン化モデルとして考

えた。この変異導入による物性の変化を調べ、シトルリン化モデルとし

て適しているかを検証した。さらにＸ線結晶構造解析で、Ca2+/Zn2+結合型

S100A3 構造の原子レベルでの解明を目指した。 

【結果と考察】Ca2+結合による構造変化と、Zn2+の存在が Ca2+結合による

構造変化へ与える影響をトリプトファン蛍光分析で調べた。その結果、

R51Q の Ca2+結合親和性は WT に比べて高いことがわかった。さらに、同

濃度の Zn2+の存在による Ca2+結合親和性の上昇度は、WT よりも R51Q の

方が大きいことがわかった。また、Ca2+結合による分子量の変化をサイズ

排除クロマトグラフィーで調べた。その結果、WT は二量体から変化しな

かったのに対し、R51Q は約 75％が四量体へ構造変化していることを確認

した。これらの結果から、R51Q は WT と比べて効率良く Ca2+が結合し、

四量体へ構造変化することがわかった。 
タンパク質濃度 6.9 mg/ mL, 0.1 M Tris-HCl (pH 8.3), 

2.4 M (NH4)2SO4, 0.1 M CaCl2の条件下で R51Q の結

晶を得た（図 1）。X 線結晶構造解析の結果、Ca2+

の電子密度は観測できなかった。原因として、結晶

化条件のイオン強度が高いために Ca2+が結合しない

ことが考えられたため、現在、イオン強度の低い

ポリエチレングリコールを沈殿材として用いた条

件で、結晶化を行っている。 

100 µm 



PF-BL1A、PF-BL5A、BL-10C、AR-NE3A 

X 線結晶学と X 線小角散乱による 

タンパク質脱イミノ化酵素 PAD1 の構造解析 
Structural Studies of Peptidylarginine Deiminase 

Type I using X-ray Crystallography and Small-Angle 
X-ray Scattering  
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蛋白質脱イミノ化酵素 peptidylarginine deiminase （PAD）は、Ca2+存在下で、

蛋白質中のアルギニン残基をシトルリンに変換する酵素である。哺乳類には

PAD1-PAD4, PAD6 の 5 種類のアイソザイムが存在する。我々は、毛髪内に

多量発現する S100A3 タンパク質 (S100A3) がシトルリン化を受けていること

を見出したことから、毛髪内で起こるシトルリン化反応に興味を持った。毛髪

にはPAD1, PAD2, PAD3の 3種類が存在している。毛髪キューティクル細胞内

に多量に存在する PAD3 は S100A3 の Arg51 を特異的にシトルリン化する。こ

の翻訳後修飾により、ホモ二量体で存在する S100A3 はホモ四量体に構造変

化を起こし、Ca2+, Zn2+の親和性が上昇する。このことから PAD3 による

S100A3Arg51の特異的シトルリン化は、Ca2+, Zn2+の恒常性維持に関わる重要

な反応であることが明らかになってきた。一方、in vitro で PAD1, PAD2 は

S100A3の 4つすべてのアルギニン （Arg3, Arg22, Arg51, Arg77） をシトルリン

化し、PAD3 とは異なる基質特異性を持つ。本研究の最終目的は、PAD1, 

PAD2 と PAD3 の基質認識の相違を構造生物学的に解明することである。 

 当研究室では、PAD1 の結晶化を Ca2+存在下で行い、X 線結晶構造解析に

より 3.2 Åの分解能の構造を得た。非対称単位中に PAD1 が 2 分子存在して

いること、活性部位に隣接する PAD1 の細長い N 末端が入り込む構造である

ことが明らかになった。しかし、その 2 分子の配置が構造既知である PAD2 や

PAD4 二量体構造とは明らかに異なる構造であった。これらの構造が結晶内

分子パッキングによる人工的なものである可能性を考慮して、溶液中での構

造を決定するために、X 線小角散乱 (SAXS) 実験を行い、PAD1 の溶液中の

構造を解析した。比較対象として PAD3の溶液構造の解析も行った。X線小角

散乱による溶液構造解析において、PAD1 は、細長い棒状の形状を示し、単

量体であったのに対し、PAD3 は PAD2 や PAD4 と同様の二量体であることが

明らかになった。 

本シンポジウムでは、PAD1 の構造の詳細について議論する。 



       PF-AR NW-12A, BL-5A 
セリンプロテアーゼの反応速度制御と 

阻害剤複合体の X 線結晶解析 
Control of reaction rate of serine protease and  

X-ray crystal analysis of inhibitor complex 
 

杉山玲 1 , 田中伊知朗 2,3 

1 茨城大院理工,  2 茨城大工,  3 茨城大フロンティアセンター 

 

【緒言】 酵素としてのタンパク質は、水素原子等のやり取りや様々な構造の

変化で、生体内の化学反応を触媒している。しかしながら、その詳細なメカニ

ズムについては、はっきりしていないものが多い。その大きな理由の一つは、

反応速度が速いため、実際の系による高分解能結晶構造解析ができず、反

応が止まるような阻害剤等を用いた複合体による疑似的な「反応中間体」を結

晶構造解析しているものが多いからである。また、その構造解析は通常、抗

凍結剤を用いた低温X線測定を行っているので、水素原子の位置情報も入手

困難であり、抗凍結剤自体の影響も無視できない。そこで、抗凍結剤フリーか

つ実際の系で、高圧凍結により酵素反応を様々な段階でトラップした大型良

質結晶を作製し、中性子結晶構造解析を行うことが出来れば、抗凍結剤の影

響なく、水素原子の位置情報まで含めた詳細な反応機構解明が期待できる。

そのためにはまず、酵素反応を遅くする必要があり、その条件探索を、まずは

溶液状態で行った。また Trypsin と阻害剤との複合体の結晶構造も、中性子

解析の準備として行った。 

【反応速度実験】 酵素タンパク質は Chymotrypsin を、基質は p-nitrophenyl 

acetate を使用し、黄色い反応生成物 p-nitrophenol を波長 400nm で定量した。

測定時間を 600 秒に設定し、最初の 2 分間は基質の非酵素的分解反応を測

定した。加える酵素溶液量を 16、24、32µL、緩衝液の pHを 6.5、7.0として同様

に測定し、それぞれの条件での初期バースト量（µM）と定常状態速度

（µM/min）を計算した。 

【結晶解析実験】 タンパク質は Trypsin単独と、阻害剤 Benzamidineとの複合

体の結晶を過去の文献を参考に作成し、PF での回折実験、解析を行った。 

【結果】 pH7.0 では定常状態速度 0.798µM/min、初期バースト量 3.638µM、

pH6.5では 1.571µM/min、13.640µM、pH8.0 では 9.877µM/min、16.709µM（加え

る酵素溶液量が32µLの時）となった。この結果から、pHを酸性にすることで反

応速度を遅らせることができたと言える。また、Trypsin-Benzamidine複合体の

結晶化に成功し、X 線回折実験まで行うことができた。抗凍結剤を用いた場合

と用いなかった場合で、それぞれ 1.03Å及び 1.00Åの高分解能を得ることが

できた。今後は解析結果の比較を行う予定である。 



       PF-BL17A 

染色体凝縮を担うコンデンシン制御サブユニットの 

精製と結晶化 
Preparation and crystallization of condensin 

regulatory subunit in chromosome condensation 
 

右田智子 1, 原幸大 1, 清水研一郎 1, 平野達也 2, 橋本博 1 

1 静岡県大薬・2 理化研 
 

【目的】 ヒトの遺伝情報を担う DNA はつなぎ合せると長さが約 2 m であり、細

胞周期の分裂期に凝縮されることで、染色体と呼ばれるコンパクトな高次構造

を形成する。染色体凝縮の機構に異常が生じると正しく染色体が形成されな

いために染色体の不均等な分配が起こり、細胞の癌化や遺伝性疾患を引き

起こす。コンデンシンは、分裂期染色体を構成する主要なタンパク質複合体で

あり、染色体凝縮と分配で中心的な役割を担う。コンデンシンは SMC サブユ

ニットと制御サブユニットから構成される分子量約 700kDa のリング状の巨大

なタンパク質複合体であり、制御サブユニットが DNA との結合・解離を制御す

る。しかし、制御サブユニットの構造的知見は得られておらず、コンデンシンの

制御機構についてはあまり分かっていない。よって、本研究ではコンデンシン

制御サブユニットである NCAPG-NCAPH 複合体の構造解析を行い、染色体

凝縮の詳細な分子機構を解明することを目的としている。 

 

【方法】 大腸菌発現系を用いて、組み換えタンパク質を調製し、結晶化条件

の探索を行った。結晶化スクリーニングの結果に基づき、X 線回折実験に適し

た結晶を得るために結晶化条件の最適化を行った。また、金、水銀などの重

原子化合物を用いて重原子誘導体結晶の調製を行った。得られた結晶は放

射光施設 Photon Factory にて X 線回折実験、および回折強度データ収集を

行った。 

 

【結果】 ゲルろ過カラムクロマトグラフィーを用いて、組み換えタンパク質の溶

液中での会合状態を調べたところ、低塩濃度で安定な多量体を形成すること

を明らかとした。この精製タンパク質を用いて結晶化を行ったところ、X 線回折

実験に適した厚みのある柱状の結晶を得ることができた。回折実験の結果、

3.3 Å 分解能の X 線回折強度データを収集し、構造解析に必要な結晶学的パ

ラメータである空間群を決定することに成功した。構造解析に向けて、金化合

物、水銀化合物の重原子誘導体結晶を用いて、X 線回折実験を行ったところ、

それぞれ 4.1 Å、4.2 Å 分解能の回折強度データを得たが、現在までに構造解

析に至っていない。今後、より高分解能の回折強度データを得るために、結晶

の調製条件の検討などを行っていく予定である。 



       PF- BL1A, BL5A 

タンパク質脱イミノ化酵素 PAD3 の阻害剤 Cl-amidine に
よる阻害機構解明に向けた取り組み 

Approach to elucidate the inhibition mechanism of 
PAD3 by the inhibitor Cl-amidine 

 
〇舟橋一真 1、永井杏奈 1、大和田哲也 1、高原英成 2,3、海野昌喜 1,3 

1 茨城大院理工、 2 茨城大農、 3 茨城大フロンティア 

 

【緒言】タンパク質脱イミノ化酵素（PAD）は、Ca2+依存的にタンパク質中のア

ルギニン残基をシトルリン残基に変換する反応（脱イミノ化）を触媒する酵素で

ある。PAD3は PADの III 型アイソザイムであり、毛髪キューティクル細胞内に

多量に存在する S100A3 タンパク質の Arg51 のみを特異的にシトルリン化す

る。Cl-amidine は PAD アイソザイム共通の不可逆的阻害剤であり、PAD3 の

基質認識機構・反応機構のみならず、全ての PAD アイソザイムの阻害機構を

明らかにすることで、アイソザイム選択的阻害剤の開発に有用な情報を与え

られる。本研究では、PAD3 と阻害剤 Cl-amidine の複合体構造の X 線結晶

構造解析）を試み、PAD3 の阻害機構ならびに活性部位構造の原子レベル分

解能での解明を目指した。 

【実験】形質転換した大腸菌を培養した後、His-tag アフィニティークロマトグラ

フィー・イオン交換クロマトグラフィー・ゲル濾過クロマトグラフィー精製を行い、

PAD3 の精製標品を得た。結晶化は蒸気拡散法で行った。結晶作製の際、

CaCl2含有溶液へのソーキングでは結晶がダメージを受けることが問題視さ

れていたため、結晶化スクリーニングによりCaCl2を含む結晶化条件を検討し

た。また、阻害剤含有溶液へのソーキングを行い、PAD3-阻害剤複合体結晶

の作製を試みた。作製した結晶に対し、X 線回折実験と構造解析を行った。 

【結果と考察】200 mM の CaCl2を含む結晶化条件の確立に成功し、阻害剤

含有溶液へのソーキング無・ソーキング有の結晶でそれぞれ分解能 2.65Å・

3.10Åの X 線回折強度データを得ることが出来た。構造解析ならびに精密化

により Cl-amidine の結合は確認出来なかった。これは、ソーキング条件が不

適当、または His-tag による影響等によるものだと考えられる。分解能 2.65Å
のデータからは Ca2+と見られる電子密度を 4 ヶ所確認することが出来た。結

晶構造が既知であり、PAD3と構造類似性があるPAD4のCa2+結合型構造と

の比較により、Ca2+結合部位は同様の位置にあることが確認できた。活性部

位の電子密度を確認出来ない箇所があったため、現在はその後に得られた

分解能 2.75Åのデータも参考にして精密化を続けている。                        



       PF-BL17A 

PCNA と APIM の複合体の構造と機能 
Structure and interaction of PCNA-APIM complex 

 
内田雅之 1，原幸大 1，田形梨紗 1，横山英志 2, 石川吉伸 1，菱木麻美 1,  

橋本博 1 

1 静岡県大薬・2 東京理大薬 
 

 PCNA はリング状の 3 量体タンパク質であり、リング中央の孔に二本鎖 DNA

を結合し、リング外側の疎水性ポケットに DNA 複製や修復などに関わる様々

なタンパク質を結合する。現在までに200以上のタンパク質がPCNAに結合す

ると考えられており、PCNAはDNA上で起こる様々なタンパク質-タンパク質間

相互作用のハブタンパク質として機能する。PCNA に結合するタンパク質は

PIP-box（PCNA-Interacting Protein box）と呼ばれる結合モチーフを持つ。

PIP-box の共通配列は Q-XX-[L/I/M]-XX-[F/Y]-[F/Y]であり、疎水性および

２つの芳香族アミノ酸残基が螺旋構造を形成し、PCNA の疎水性ポケットに結

合することが知られている。近年、PIP-box とは異なる PCNA 結合モチーフ

APIM（AlkB homolog 2 PCNA-Interacting Motif）が同定された。APIM は 5 つの

ア ミ ノ 酸 残 基 か ら 構 成 さ れ 、 そ の 共 通 配 列 は

[K/R]-[F/Y/W]-[L/I/V/A]-[L/I/V/A]-[K/R]である。APIM は PIP-box よりも

アミノ酸配列の保存性は低いが、様々な核内タンパク質で見いだされている。

本研究では、PCNA と APIM を含む ZRANB3 ペプチドとの複合体の X 線結晶

構造解析および構造に基づく相互作用解析を行い、PCNA と APIM との相互

作用メカニズムを明らかにした。構造解析の結果、APIMはPIPMと同じ結合部

位に結合しており、APIM の芳香族および疎水性アミノ酸残基に加えて、APIM

以外の疎水性アミノ酸がPIP-boxと類似した螺旋構造を形成し、PCNAの疎水

性ポケットに結合していた。部位特異的変異体を用いた相互作用解析の結果、

この相互作用が APIMと PCNAとの相互作用に重要であることが明らかとなっ

た。 
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リゾチーム-糖複合体の中性子構造解析に向けた 

大型良質結晶育成 
Large scale high quality crystal growth for neutron 

structure analysis of lysozyme-sugar complex 
 

後藤亮祐 1,田中伊知朗 2,3 
1 茨城大院理工, 2 茨城大フロンティアセンター, 3 茨城大工 

 
【緒言】 
リゾチームは細菌の細胞壁ペプチドグリカンの N-アセチルムラミン酸と N-ア
セチルグルコサミンの間のグリコシド結合を切断する酵素である。工業的には
卵白から抽出したリゾチームが食品や医薬品に応用されている。リゾチーム
の触媒機構に関しては非常に多くの研究がなされてきたが、いまだに議論が
されている。代表的な反応としてPhillips機構とKoshland機構の 2つの反応機
構がある。リゾチームの中間体は共有結合を作って反応が進む（Koshland 機
構）と断定している教科書もあるが、これはリゾチームの中間体を直接観察し
たものではなく、リゾチームと共有結合を作りやすいリガンドで行った不自然な
条件下での結果によるものである[1]。そこで本研究では、リゾチームの反応
が生体内で進む際、より自然な系で観察するため、N-アセチルグルコサミン
の 4量体((NAG)4)を基質に用いた条件で、酵素反応に関係する水和水の位置
情報や触媒基のプロトネーションの有無を確認するために中性子回折実験を
計画した。まずはその準備のために、中性子回折を用いたテスト測定にて結
晶性の確認、中性子構造解析に向けた大型結晶の作成、軽水を用いて作成
した大型結晶の重水ソーキング条件の検討を行った。 
【実験】 
実験に用いたリゾチームは SIGMA-ALDRICH 社のニワトリ卵白リゾチームを
使用し、糖は(NAG)4、(NAG)3であり、Dextra Laboratories 社より購入した。X 
線回折実験は、PF-AR NW12Aにて行い、温度は100K で測定した。また、150
ｋW 出力時の BL-03 (iBIX)にて中性子回折を用いたテスト測定を行った。 
【結果と考察】 
中性子回折実験のテスト測定では目視による分解能 2.42Åの反射を確認で
きた。今回、実験に用いた結晶は 0.123mm3と小さい結晶であったが結晶性は
良いものだと判断できた。テスト測定後、中性子構造解析に向けた大型結晶
の作成にとりかかり、滅菌フィルターを用いた結晶化により、1 辺 1mm を超え
る結晶を得ることが出来た。重水ソーキング条件の検討実験の結果、安定し
て比較的高分解能回折像が得られることに成功している。さらに結晶性を良
好にするソーキングの条件を検討中であり、2 月に予定されている改良した大
型良質結晶での中性子測定の結果を報告する予定である。 
 

参考文献[1] D. J. Vocadlo et al., Nature 412 (2001) 835 など 
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新規グアニンヌクレオチド交換因子 SmgGDS による 

RhoA 認識機構の構造基盤 
Structural basis of RhoA recognition by novel 
guanine nucleotide exchange factor SmgGDS 

清水光、藤間祥子、紺谷圏二、堅田利明、清水敏之 

東京大学大学院薬学系研究科 
 

SmgGDS は RhoA や RhoC に対する guanine nucleotide exchange factor 

(GEF）として知られており、既存のGEFにみられる活性ドメインを持たず、新規

の GEF 機構を持つと考えられている。SmgGDS は armadillo repeat motifs 

(ARMs)からなり、異なる生理学的役割を持つ二つのアイソフォーム 

(SmgGDS-607, SmgGDS-558)で構成される。興味深いことに SmgGDS は C 末

端に poly basic region (PBR)を持つ RhoA, Rac1, Rap1A, K-Ras4B, Di-Ras と

いった様々な Small GTPaseと結合できる。SmgGDSはGEFとしての役割の他

に分子シャペロン、輸送、局在制御因子として報告されている。本研究では X

線結晶構造解析を用いてSmgGDSによる低分子量G蛋白質の認識機構の解

明を目的とし研究を行った。 

今回我々はヒトSmgGDS-558単体およびRhoAとの複合体の結晶構造を世

界で初めて決定した。SmgGDS-558 は RhoA の脂質修飾と Switch II 領域を認

識して結合していた。本構造解析により SmgGDS は RhoA の Switch II 領域を

捕捉することで G-domain を不安定化するという新規の GEF 活性機序を持つ

ことが明らかになった。また生化学実験の結果から SmgGDS-558 は脂質修飾

された RhoA を、SmgGDS-607 は未修飾の RhoA と強く結合し GEF 活性を発

揮することを明らかにした。構造情報と生化学実験の結果を通じて我々は

SmgGDSによるSmall GTPaseの認識には2つの結合領域が関わり、SmgGDS

はアイソフォームに応じて Small GTPase の脂質修飾状態を認識した異なる結

合フォームをとることを提唱した。  
 



       PF-BL17A 

新規構造を持つ環化酵素 CghA の X 線結晶構造解析と

その立体選択的反応機構 
Crystal structure and mechanism of stereoselective 

cyclization enzyme CghA 
 

横山 葵, 前田 直哉, 岸本 真治, 佐藤 道大,  
原 幸大, 恒松 雄太,  橋本 博, 渡辺 賢二 

静岡県大薬 
 
【目的】 微生物が産生する生理活性物質の一部は、Diels-Alder 反応によって

生合成されることが報告されており、３HMG-CoA 還元酵素阻害剤であるロバ

スタチンがその代表例である。これらの天然物はデカリン部分に関して立体特

異的に生合成されるという特徴を持つ一方で、その立体制御については未だ

不明な点が多い。今回我々は、糸状菌 Chaetomium globosum が生産する

Sch210972 と Diels-Alder 反応を触媒する酵素 CghA に着目し、立体構造と詳

細な反応機構の解明を目的とし研究に着手した。 

 

【方法】 cghA 遺伝子の全塩基配列をシーケンスを用いて決定した後、塩基配

列をもとにコドンを大腸菌宿主系に最適化した。大腸菌 BL21(DE3)株を用いて、

CghA の組換えタンパク質を得た。得られたタンパク質を X 線回折実験に供し、

2.0 Å の分解能の回折データを収集し、Se-Met を用いた SAD 法により、位相

を決定した。また、Sch210972 との共結晶を作成し、X 線回折実験に供して、

回折データの収集を行い、CghA の構造をサーチモデルとした MR 法により位

相決定を行った。 

 

【結果】 構造解析によって得られた立体構

造はβバレルモチーフとβサンドイッチモ

チーフを合わせもつ、これまでにない新規

の構造であることが明らかとなった。また、

共結晶の解析により CghA の活性部位が

予想されたため、その推定活性アミノ酸残

基に変異を導入し、酵素活性を測定した。 

その結果から、Asp69 および Arg78 が基質

との結合に、Ser71 と Gly389 が立体選択性

に関与していることが明らかとなった。 
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PF-BL5A, AR-NW12A 

新規 HIV-1 逆転写酵素阻害剤の結晶構造 
Crystal structure of novel HIV-1 reverse transcript 

inhibitors 
 

宇佐美琴、瞿良、小向勇士、米田友貴、根矢三郎、星野忠次 

千葉大院薬 
 

【目的】近年 HIV に対する化学療法は様々な薬剤の開発により大きな進歩を

遂げている。しかし、多剤耐性ウイルスの出現が危惧されており、既存の薬剤

と異なる作用点を持つ新たな HIV-1 に対する抗ウイルス剤の開発が強く求め

られている。本研究では、HIV-1 逆転写酵素に内在する RNase H 活性を標的

とする新規抗 HIV 薬の開発を進めている。 

【方法】これまでの研究において、RNase H に対する阻害活性を有する数種の

化合物を合成した。HIV-1 逆転写酵素の RNase H ドメインは、その分子量より

p15 と称される。p15 を部分タンパク質として発現した場合、RNase H 酵素活性

は示さない。大腸菌も RNase を持っており、HIV-1 の p15 と類似のアミノ酸配

列を持っている。大腸菌 RNase H の１つのへリックスを HIV-1 p15 に組み込ん

だ p15Ec 組換えタンパク質は、RNase H 酵素活性を示すことが知られている。

今回 p15Ec を改変した p15EcΔADKK というベクターを作成し、組換えタンパク

質の発現、精製、結晶化を行った。結晶と合成した化合物用いてソーキングを

行い、X線回折データを得て、回折データの解析を行った。 

【結果と考察】フラン環やチオフェン環をもつ阻害

活性を有する化合物を数種合成し構造解析を行

った結果、p15Ec の酵素活性中心における２つの

Mn²⁺と各化合物におけるフラン環（O）、チオフェン

環（S）、加えてニトロ基やカルボニル基等が引き

付け合うことで結合構造が形成されていた（右

図）。回折データを得たいくつかの化合物におい

て解析を進めた結果、チオフェン環を持つ化合物

がより強く HIV-1 RNase H 活性を阻害する傾向が

見られた。上記の結果をもとに更なる構造改変、

構造解析を進めている。 
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PsoF のメチルトランスフェラーゼ ドメインの構造解析 

Crystal structure of methyltransferase domain of PsoF 
 

松下 拓磨、 岸本 真治、 山本 剛、 原 幸大、 

恒松 雄太、 橋本 博、 渡辺 賢二 

静岡県大薬 

 
【目的】 シューロチンは糸状菌Aspergillus fumigatus によって産生される二次
代謝物の一つであり、ガンによる血管新生を阻害する効果があるため、新規

の抗ガン薬として注目されている。PsoF はシューロチンの生合成を担う酵素

の一つであり、N 末端領域にフラビン依存型酸化酵素 (FMO) ドメイン、C 末

端領域にメチル基転移酵素 (MT) ドメインを有しており、シューロチン生合成

において、それぞれ異なる段階で機能することを明らかになっている。また、

ポリケチド合成酵素 (PKS)にコードされているメチルトランスフェラーゼではな

く、PsoF のメチルトランスフェラーゼによってメチル化が起こる点も非常に新規

性が高い。今回は C 末端領域にコードされた MT ドメインの結晶化を行い、メ

チル化反応の反応機構を解明することを目指して PsoF の X線結晶構造解析

に着手した。 

 

【方法】大腸菌 BL21 (DE3) 株を用いて PsoF の MT ドメインの組み換えタンパ

ク質の発現を行った。フレンチプレスを用いて破砕した後、Ni アフィニティーク

ロマトグラフィー、陰イオン交換クロマトグラフィー及びゲル濾過クロマトグラフ

ィーを用いて高純度に精製した。PsoF 単体と S-アデノシルメチオニン (SAM) 

の複合体の結晶化に成功した。X 線回折実験より、各々2.0Åで回折データ収

集した。そして、PDB エントリー5MPT をサーチモデルとして、分子置換 (MR) 

法によりタンパク質の立体構造を決定した。 

 

【結果】PsoF は結晶内ではリング状の３量

体を形成していることが確認された。さらに、

MT ドメインの C 末端ドメインには典型的な

Rossmann fold を有しているが、N 末端ドメ

インは他のMT と比較するとアミノ酸配列の

相同性が低いことから、基質認識において

非常要であることが推測できた。今後は基

質アナログを用いた共結晶化により複合体

の構造解析を行い、シューロチン生成経路

におけるメチル化反応の反応機構を解明す

る。                                SAM結合部位 
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担子菌 Coprinopsis cinerea 由来 CcGH131B とセロビオース

の複合体の立体構造解析 
Structural analysis of CcGH131B from Coprinopsis 

cinerea in complex with cellobiose 
 

石川涼一 1, 奥山舜朔 1, 砂川直輝 2, 五十嵐圭日子 2, 西河淳 1,  

吉田誠 1, 殿塚隆史 1 

1 東京農工大院、2 東京大院 2
 

 

【緒言】 

植物腐生性担子菌 Coprinopsis cinerea はセルロースやヘミセルロースなど

の植物バイオマス構成多糖類を単一の炭素源として旺盛に生育し、また、そ

れらの分解に関わる多数の酵素遺伝子をゲノム上に有していることが知られ

ている。研究対象である CcGH131B は子嚢菌 Neurospora crassa が微結晶セ

ルロースであるアビセルを含む培地において強く発現するタンパク質

NCU09764 と相同性をもつタンパク質であり、糖質加水分解酵素ファミリー

GH131 に分類されている。GH131 に分類されるタンパク質は近年、子嚢菌

Podospora anserina 由来の PaGluc131A について β-1,3-、β-1,4-、β-1,6-グル

カンに作用するという報告がなされたが、これ以外の酵素については全く機能

が分かっていない。 

 今回 CcGH131B についてセロビオースとの複合体の構造が得られたため、

これについて報告する。 

 

【方法と結果】 

大腸菌 BL21（DE3）を用いて、C 末端に His タグを結合した融合タンパク質と

して CcGH131B を発現させた。アフィニティ―クロマトグラフィーで精製を行い、

SDS-PAGE にて単一バンドであることを確認した。結晶化はハンギングドロッ

プ蒸気拡散法にて行い、MES 緩衝液、PEG8000、リン酸水素二アンモニウム

をリザーバーとして用いた。抗凍結剤にセロビオースを混ぜることで、リガンド

との複合体の作製を試み、X 線回折強度測定を行った。分子置換法により位

相決定を行い、分解能 2.1Åで構造を決定した。 

 構造解析の結果、CcGH131B は 2 枚の逆平行 β シートからなる β-ゼリーロ

ール構造を持ち、分子内のサブサイト-側と考えられる領域にセロビオースが

一分子取り込まれていた。取り込まれたセロビオースの立体配置は α-アノマ

ー型をとっていることから、CcGH131B がセルロースに関連した基質に対して、

アノマー反転型で作用することが示唆された。 

 



       PF-BL17A 

Sohingobium sp. SYK-6 由来メチレンテトラヒドロ還元酵

素（MTHFR）の機能解析 
Analysis of methylenetetrahydrofolate reductase 
(MTHFR) function from Sphingobium sp. SYK-6 

 
于	 宏洋 1,2、桑原直之 1、千田俊哉 1,2 

1 KEK, IMSS, SBRC、2 SOKENDAI  
	 Methylenetetrahydrofolate reductase (MTHFR) は、アミノ酸代謝やDNA

合成へと繋がる C1 代謝において、N5, N10-methylenetetrahydrofolate 
(5,10-CH2-THF)を N5-methylenetetrahydrofolate (5-CH3-THF) に可逆的に変
換する FAD含有酵素である。E. coli 由来MTHFR (EcMTHFR)などバクテ
リア由来MTHFRは、5,10-CH2-THFを可逆的に 5-CH3-THFへ触媒するこ
とが明らかにされている。これに対して、近年、Sphingobium sp. SYK-6
株由来MTHFR (S6MTHFR) は 5-CH3-THFから 5,10-CH2-THFへの非可逆
的な反応しか起こせないことが示唆されている。EcMTHFRと S6MTHFR
は 21%の相同性を持つにもかかわらず、反応の可逆性/非可逆性が異なる
ことから、各生物の細胞機能の多様性の影響により MTHFR が異なる進
化を遂げたと考えられた。本研究では、X線構造解析を用いて S6MTHFR
の立体構造を決定し、立体構造の比較に基づく生化学的実験で MTHFR
の触媒メカニズムの多様性に関する知見を得ることを目的としている。 
	 	 立体構造の決定及び酵素活性の測定には大量かつ高純度な

S6MTHFRが必要となるため、E. coli BL21(DE3) で Hisタグを用いた大量
培養した後、ニッケルカラム、陰イオン交換カラムとゲル濾過カラムで

精製を行い、最終的に 25 mg/4L培養スケールの収量で高純度のS6MTHFR
を入手できた。これまでのMTHFRの研究から、EcMTHFRが四量体を形
成することなど多量体構造は活性の維持や調節に必須であることが報告

されていた。しかし、我々のゲル濾過カラム解析の結果から、S6MTHFR
は機構が異なり、単量体として活性を保持していることが示唆された。 
	 	 さらに詳しい触媒機構を知るために S6MTHFRの結晶化実験を行い、
立体構造解析を現在行っている。これまでに、硫酸アンモニウムや高分

子量 PEG を沈殿剤として含む条件で、S6MTHFR の結晶化に成功してい
る。それら結晶を用いて、Photon Factory BL17Aにおける回折データ収集
を行った結果、1.5Åの高分解能データが得られた。今後は S-SAD法によ
る構造解析を行い、構造情報に基づく生化学的解析によって、MTHFRの
触媒メカニズムの多様性に関する知見を得る。 
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インフルエンザウイルスエンドヌクレアーゼ活性阻害 

化合物の合成と結合構造解析 
Organic synthesis and structural analysis of  

influenza virus endonuclease inhibitors 
 

北原真理子 1、額賀路嘉 2、米田友貴 １、根矢三郎 1、星野忠次 1 

1 千葉大院薬、 2 城西国際大薬 
 

 

[目的]インフルエンザウイルスの持つ RNA Polymerase中の Acidic サブユニッ

トのN末端側約200残基(PAN)には、エンドヌクレアーゼ活性がある。この活性

はインフルエンザウイルス複製に必須のものであり、新たな抗インフルエンザ

薬の標的部位として期待されている。本研究では PANを標的としたエンドヌク

レアーゼ活性阻害剤の開発を進めている。 

 

 [方法・結果]我々のこれまでの研究において当研究室で所有する化合物ライ

ブラリを用いて、PANに対する in vitro スクリーニングを行った。その結果、エン

ドヌクレアーゼ阻害活性を持つ３種の化合物を同定した。さらに同定した３種

の化合物と PANとの共結晶を作出し、Ｘ線結晶構造解析を行った。 

今回これらの結果を踏まえて、構造改変を加えた 14 種類の化合物を合成し、

阻害活性を測定した。このうち3種の化合物が高い阻害活性を示した。一方で、

硫化アンモニウムを含む結晶化剤で PANの結晶を析出させ、この結晶と活性

化合物をソーキングすることによって共結晶を作出した。この共結晶に関して

X 線結晶構造解析を実施した。

さらに活性化合物とPANの結合

構造から、さらなる構造改変を

加えた化合物を合成した。この

化合物の構造解析を行い、構

造改変を進めることによって、

より高い阻害活性を示す PAN

阻害薬を創出し得る可能性を

見い出した。 

 

PAN と合成化合物の共結晶構造  

  



 
        

FTIR 法を用いたフェレドキシン依存性ビリン還元酵素

PcyA-BV 複合体 Glu76 の水素化状態の解明 
Insights into Protonation State of Glu76 of a Bilin 
Reductase PcyA-BV Complex Following Fourier 

Transform Infrared Spectroscopy 
 
（茨城大・院理工 1, 理研・播磨 2, 久留米大・医 3, 久留米高専・生

命 4, 宮崎大・医 5, 大阪大・工 6, 茨城大・フロンティア 7）〇堀江

和輝 1, 久保稔 2, 野村 高志 2, 杉島正一 3, 萩原義徳 4, 和田啓 5, 五十

嵐啓介 1, 福山恵一 6, 海野昌喜 1, 7 
 
 

【緒言】フェレドキシン依存性ビリン還元酵素 PcyA はビリベルジン(BV)の二か

所を部位特異的に一定の順序で二電子還元しフィコシアノビリン(PCB)を生合

成する。これまでにPcyA-BV複合体のX線構造でプロトンドナーと考えられる

Glu76, Asp105 が二重コンホメーションを持つことが示されていた。X 線構造解

析では水素原子を同定できなかったため中性子構造の解析が進められたが、

Glu76 周辺のプロトン化が確認できなかった。そこで、中性子構造解析の曖昧

さを補完するため、本研究では①PcyA の野生型(WT), Glu76Gln (E76Q), 

Asp105Asn (D105N)変異体それぞれの BV 複合体を用いた赤外分光法による

Glu76 水素化状態の解析を行った。また、続いて②D105N 変異体の X 線結晶

構造解析と③中性子構造解析に向けた結晶の大型化を行った。 

【実験】①PcyA(WT, E76Q, D105N)-BV を用いて 10 µm の

光路長で赤外分光法を行った。緩衝液でバックグランドを

とり、各複合体を 6000 scan で測定した。②D105N-BV の

結晶を用いて茨城県の Photon Factory, BL-1A にて X 線

回折実験を行った。③ 1.35 mM D105N-BV, 1.4 M 

(NH4)2SO4,50 mM MES (pH 5.9), 200 mM NaCl を用いてシ

ッティングドロップ蒸気拡散法を採用し結晶化を行った。 

【結果と考察】①1750 cm-1 付近に二重コンホメーションを

持ちどちらもプロトン化を示すピークが見られた。したがっ

て、中性子解析では不鮮明だったGlu76のプロトン化状態

が決定された（図）。②最大分解能 1.2 Åのデータが得られ、

現在の精製手順で得られるPcyAは結晶化を行い回折実験においても純度が

高いことを確認することができた。③結晶を仕込み二か月後、一辺最大 2 mm

を超える大型結晶が観察され、現在中性子構造解析を実行中である。 

 

図.FTIR 
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タンパク質単結晶の高圧凍結法最適化 
Optimization of high-pressure freezing method of 

protein single crystals 
 
青木晃次 1、新井隆介 1、加藤康平 1、杉山玲 2、矢本早紀 2、田中伊知朗 1,3 

1 茨城大学工学部、2 茨城大学大学院理工学研究科、3 茨城大学フロンテ

ィア応用原子科学研究センター 
 

【緒言】 

 タンパク質結晶を X 線回折測定する際、結晶損傷を防ぐ目的で試料を凍結

する必要がある。凍結する際に重要となるのが、水をアモルファス状に凍らせ、

氷晶からの散乱を防ぐことである。そこで、水の粘度が最大になる 200MPa で

の高圧凍結に注目した。先行研究では、さまざまなタンパク質結晶の高圧凍

結実験には成功しているが、回折実験での試料マウント時にトングを用いて

手動でマウントする際、うまくセットできず結晶が溶けてしまう問題、ループが

ステージから落ちてしまう、ビームからずれてしまう問題があり、常圧凍結と比

較対象となる精度の良い構造解析には至っていない。そこで、高圧凍結実験

の成功率を上げること、回折実験での問題を解決することで、さまざまなタン

パク質結晶の構造解析を行い、常圧凍結との構造比較をすることを目的とし

た。今回、高圧凍結法の最適化として行ったのが、（1）凍結ピンの改良、(2)ル

ープ固定法の改良、(3)回折実験での試料マウント自動化である。 

【実験】 

高圧凍結には、東海の IQBRCに設置されている米国ADC社製高圧凍結装

置HPC-201を用いた。ヘリウムガスによって 200MPaまで加圧し、液体窒素で

77K まで温度を下げた後常圧に戻し、液体窒素中に保存する手順を取った。 

（1）では、内径 2mm の圧力管壁面にぶつかり、結晶が落ちてしまうことを防

ぐために、外径 1.25mmから 1.4mmの凍結ピンに変更し凍結実験を行った。(2)

では、ループの固定に用いていたCryoglue（2-プロパノールとエタノール3:2の

混合液）の温度を変更し、粘度を調節した。また塗り方も変更し、確実に固定

するように工夫した。(3)では、ロボットの規格に合うようにループの長さを調整

最適化した。 

【結果】 

凍結ピンの改良、ループ固定法の改良、回折実験での試料マウント自動化の

ための改良を行った結果、高圧凍結実験の成功率が上がり、いくつかの結晶

では、X 線回折実験まで成功することができた。今後、X 線回折測定したタン

パク質の構造解析をし、常圧凍結との構造比較をしていく予定である。 



PF-5A/PF-AR NW12A 

ブルー銅タンパク質シュウドアズリン Met16His 変異体の 

X 線結晶構造解析 
X-ray Crystallography of Met16His Variant of 

a blue copper protein, pseudoazurin 
 

竹林 直希・斎藤 喜之・山口 峻英・高妻 孝光 

茨城大院理工 量子線科学専攻 

タンパク質において非共有結合性の弱い相互作用は、タンパク質の構造形

成、機能発現において、重要な役割を演じている。脱窒菌における電子伝達

体として機能するシュウドアズリンでは、第二配位圏に位置する Met16 と、銅

イオンに配位する His81 との相互作用により、活性中心の構造と性質が調節

されている。本研究では、Met16 を His に置換した Met16His 変異体の分光学

的、電気化学的性質、結晶構造および電子移動反応を調べ、活性中心近傍

に導入した His 残基のプロトン化/脱プロトン化の効果についての検討を行っ

た。 

pH 7.0 における電子吸収スペクトルを

測定したところ、Met16His 変異体は 450 

nm と 591 nm に吸収極大を有し、それぞ

れの吸光度比は A450/A591 = 0.50 であっ

た。pH 4.0 では吸収極大がそれぞれ 456 

nmと594 nmに長波長側にシフトし、その

吸光度比は A456/A594 = 0.31 へと変化し

たことから、新しく導入した Hisのプロトン

化により、活性中心の構造がより Axial

になることが明らかとなった。また、電子

吸収スペクトルの pH 依存性から、新しく

導入したHis16は pKaを 4.1 に有すること

が判明し、通常のヒスチジンイミダゾー

ル性窒素よりも低い pKaを有することが明らかとなった。 

pH 7.0 と pH 4.1 での結晶構造を比較したところ、pH 7.0 において His16 は、

His81とπ-π相互作用を形成していたのに対し、pH 4.1になると、π-π相互

作用は消失した(Figure 1)。このことは、導入した His16 がプロトン化し、正に帯

電したことによって、静電的反発が生じ、活性中心から離れたものと考えられ

る。活性中心近傍に導入したHisのプロトン化によってπ-π相互作用が消失

し、活性中心の構造は、Axial 型へと転移するものと考えられる。  

His16

His81

Water

 

Figure 1. pH 4.1におけるMet16His

変異体の His16 残基周辺の構造 
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DAPK タンパク質・ATP アナログ複合体の X 線結晶解析と 

キナーゼ活性測定 
X-ray analysis and kinase assay of DAPK protein · 

ATP analog complexs 
 

加藤康平 1・松尾悠平 2・田中伊知朗 1,3 
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【緒言】 

 DAPK は Ca2+/CaM 依存性プロテインキナーゼサブファミリーに属する

Ser/Thr キナーゼであり、生体内で脱リン酸化されることで活性化し、細胞死

を促進する。DAPK1 は急性虚血性心疾患、および子宮内膜線癌の治療標的

である。これまでの研究において、DAPK キナーゼドメインに含まれる ATP 結

合部位の立体構造が X 線結晶解析によって明らかにされている。また、ATP

結合部位が ATP アナログとの結合時に、結合部位に多数の水分子が保存さ

れること、金属イオンが 1 つのみ配位することがわかっている。そして、リン酸

転移反応が起こり得る結合様式も判明したが、実際に基質に対してリン酸転

移反応が行われるかどうかはわかっていない。これより、結晶化条件下で基

質を用いて DAPK 活性測定を行い、DAPK・ATP アナログ複合体結晶構造と

DAPK 活性との関係を考察していく。 

【実験方法】 

 キナーゼドメイン(残基数 277)を大腸菌で大量発現させて精製した DAPK を

使用した。結晶化剤には(NH4)2SO4、ATP 類似体には、Sigma Aldrich 社製の

AMP-PnP（ANP）、ATP-γS（AGS）、AMP-PCP（ACP）、ATP、ADP を用いた。

金属にはMgCl2を用いて、pHは 6.5と 8.0、温度は 293Kの条件でハンギングド

ロップ法により結晶化した。また、モル比が DAPK:ATP 類似体：金属=1:5:50 に

なるようにDAPK溶液にアナログと金属を加えて、それをタンパク質溶液とした。

X 線回折実験は、KEK-PF BL5A にて 100K で低温測定し、Phenix と coot を使

用してデータ解析を行った。キナーゼ活性測定には Invitrogen 社製の

Z'-LYTE™ Kinase Assay Kit – Ser/Thr 13 Peptide、コロナ電気社製のマルチグ

レーティングマイクロプレートリーダ SH-9000Lab を用いた。 

【結果】 

 分解能 1.57～2.26Åの新規構造 3 つを含む全 8 構造を得ることが出来た。

それぞれの構造における DAPK と ATP 類似体との結合様式の比較により、

ATP類似体の2つの結合様式と重要な水の保存が確認され、α、β、γリン酸が

直線状の時に転移が起こると考察できた。また、DAPK-ATP-Mg 構造により、

リン酸転移直前の構造の相互作用様式を考察することが出来た。 
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微生物 Dipeptidyl aminopeptidase IVの結晶構造解析 
Crystal structure analysis 

of bacterial dipeptidyl aminopeptidase 
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 DAP IV（Dipeptidyl aminopeptidase IV; DPP IV）は、タンパク質やペプチド
を栄養源とする糖非発酵グラム陰性細菌（NFGNR; Non-Fermenting Gram-
Negative Rods）に存在し、基質 P1 の Pro、Hyp あるいは Ala を認識しジペ
プチドを産生する酵素である。DAP IV により産生されたジペプチドは、ペプチ
ドトランスポーターを介してアミノ酸単体よりも優先的に細菌内に取り込まれる

ため、DAP IVは NFGNRの生育に深く関与していると考えられる。 
 本研究では , Pseudoxanthomonas mexicana WO24 由来  DAP IV
（PmDAP IV）とペプチド・化合物との共結晶化、構造解析を行った。位相決定
は, 既に明らかになっている Stenotrohomonas maltophilia由来 DAP IVの
アポ体立体構造をモデル分子として、分子置換法により行った。 
 その結果、PmDAP IV のアポ体、阻害剤複合体、ジペプチド複合体の結晶

構造を決定した。PmDAP IV とジペプチドとの複合体においては、βプロペラド
メインに存在する Arg106 が、基質の N 末端を認識するダブル Glu モチーフ
の Glu208 と塩橋を形成し間接的に基質の N 末端認識に関与していることが
明らかになった。さらに、PmDAP IV の触媒残基 Ser613 とジペプチドが結合
しアシル中間体を形成している立体構造も得られた。 
 これらの構造情報から、微生物 DAP IV と既知の哺乳類 DPP IV の立体構
造の比較が可能となり、微生物 DAP IV は基質結合時に構造変化もしくは

Conformational selection を起こすこと, 基質 N 末端認識に関与する Arg を
含む二次構造が両者で異なること, サブサ
イトを構成するアミノ酸残基の一部が両者で

異なり, これが微生物 DAP IV と哺乳類

DPP IV の基質認識の違いに関与している

ことなどが明らかとなった。さらに、本研究に

より得られたPmDAP IVの立体構造情報に
基づいて、微生物DAP IVと哺乳類DPP群
との比較を行った。 
 これらの研究結果は、糖非発酵病原菌由

来 DAP IVに特異的な阻害剤の開発につな
がる可能性がある。 



        

結晶化に向けた平板動物リゾチームの大量発現と精製 
Expression, Purification, and crystallization of
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此下亜椰 １、長瀬里沙 ２、千田俊哉 1,２ 

１ 総研大、２ KEK-放射光 II 
 
 

 センモウヒラムシは平板動物門に属する唯一の種である。1883 年に海水の

水槽から初めて発見され、熱帯や亜熱帯に生息している。形態はミリメートル

サイズの巨大なアメーバ様であるが、多細胞生物であり、背腹軸を持つ。6 種

類に分化した2000-3000個の細胞から構成された３層構造をとり、器官と大部

分の組織を欠いた非常にシンプルな構造をしている。平板動物はミトコンドリ

アや核ゲノムの比較から後生生物初期に分岐したとされている。これは単細

胞から多細胞への移行の直後であるため、平板動物は多細胞真核生物の進

化に関する研究のモデル生物となることが期待されている。 

 平板動物は藻類の表面に付着し、それらを消化して摂取する。腹面の繊毛

運動によって藻類の表面を這うように進行して食餌を見つけ、繊毛の動きを止

めて摂食する。また、平板動物は藻類の一種であるシアノバクテリアを餌とし

て飼育することが可能である。消化液にはリゾチームが含まれていると考えら

れており、すでに平板動物リゾチームがシアノバクテリアのようなグラム陰性

菌にも有効であることが報告されている。後生生物からは chicken-type，

goose-type，invertebrate-type，phage-type のリゾチームが報告されており、

平板動物がもつリゾチームは goose-type に属する。しかし、平板動物が持つ

リゾチームには他の動物のリゾチームにはない、システインに富む領域をもつ

ことが示唆されている。 

 本研究では特有のアミノ酸配列をもっている平板動物リゾチームの生化学

的、構造学的な解析を進め、他の生物との比較から分子進化的な知見を得る

ことを目指す。まず、X線結晶構造解析に向けた結晶化のため、平板動物リゾ

チームの発現系の構築と精製法の確立を試みた。 

 平板動物リゾチームは、大腸菌 (SHuffle T7) を宿主とし pCold-ProS2 プラ

スミドベクターを用いることにより、可溶画分に発現した。続いて、His-tag を用

いたアフィニティー精製ならびにゲル濾過クロマトグラフィーを行い最終精製物

とした。精製した平板動物リゾチームの純度および収量は結晶化に適してい

なかった。さらに、リゾチーム活性は卵白リゾチームと比較して著しく低いこと

が明らかとなった。以上の結果から、本発現・精製法では、活性を持った平板

動物リゾチームを高純度かつ高効率で取得することが困難であると考えられ

る。今後は以上の問題点を解決できる発現・精製方法を検討する。 
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X 線による大型タンパク質単結晶の結晶品質評価 
Crystal quality evaluation of large protein single 

crystals by X-ray 
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【緒言】 

 一般的に X 線回折と中性子回折を比較すると中性子回折から得られる分解

能等のデータは悪くなる。その原因として中性子ビームの方が強度は弱く、角

度分散が大きいためである。そのため中性子回折実験ではビームを結晶全

体にあてる必要があり、使用する結晶の大きさも 1mm3程度の大きさが必要と

なる。ビームを結晶全体にあてることにより得られるデータは結晶全体の品質

に影響を受ける。実際、一般的にはビームの強度等の影響で中性子回折から

得られるデータは分解能等が悪くなるのであるが、結晶の局所的な品質がど

の程度影響を与えるのかに注目した。中性子回折ではX線回折と違い結晶全

体の品質に影響を受けるので、X 線解析を用いて 1mm3大型結晶の場所依存

による品質の差を主に、分解能、相対的な温度因子[1]などを比較することを

目的とした。 

【実験】 

 プレート上で 1mm2程度の大きさである Lysozyme と Glucose Isomerase の結

晶を使用した。結晶はそれぞれ結晶化剤に塩化ナトリウム、硫酸アンモニウ

ム、緩衝剤には 50mM 酢酸ナトリウム（pH4.5）、100mM HEPES（pH7.7）を用い

た。結晶化方法はハンギングドロップ法、シッティングドロップ法、温度は 293K、

279Kでそれぞれ行った。石英キャピラリーに封入した 1つの結晶に対して、室

温条件で 6～9 ヶ所 X 線をあて 1 ヶ所 15Frame で測定し、全ての箇所を

R-marge を 40％で切り分解能と温度因子を比較した。X 線回折実験は

KEK-PF NW12A、0.20mm×0.05mmのビーム断面積条件を用いた。BL5Aでは

2 月に 0.05mm 四方の条件で行う予定である。 

【結果】 

 Lysozyme、Glucose Isomerase 両結晶とも 15Frame と少ないデータから解析

を行うことが出来た。Lysozyme の方は結晶の端に分解能と温度因子の差が

みられた。Glucose Isomeraseの方は大きな差はみられなかった。このことから

結晶内で場所依存による品質のさがあることがみられた。また結晶の種類に

よる場所依存の品質の差も考察することが出来た。 

【参考文献】 

［1］Shigeki Arai et al. Acta Crystallographica Section D Biological Crystallography, 60 (2004) 1032-1039  
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TasiRNA 生成経路で働く SDE5 の構造解析 
Cloning、expression、and functional analysis of the 

SDE5 from Arabidopsis thaliana 
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 RNA サイレンシングは、小分子 RNA による配列特異的な RNA 分解機構で、

外来因子に対する防御や遺伝子発現制御において大きな役割を担っている。

植物には二次的な小分子 RNA を産生し、サイレンシングシグナルを増幅する

経路が存在する。Trans-acting small interfering RNA(tasiRNA)は、サイレンシ

ング増幅機構の一つであり、mRNA の開裂による負の制御によって植物の器

官形成や成長時期の決定など幅広い生命現象に関与している。tasiRNA生成

過程に関与する因子として SGS3、RDR6、SDE5、DCL4 が知られている。中で

もSDE5は立体構造や作用機序が未知である。そこで本研究では、SDE5の構

造生物学的、生化学的解析を通じて、tasiRNA 生成における SDE5 の役割を

解明することを目的とする。 

 まず，シロイヌナズナ(Arabidopsis thaliana)由来 SDE5 遺伝子を PCR にて増

幅し、大腸菌大量発現用プラスミドベクターに組み込み、ヒスタグ融合組換え

タンパク質として大量発現した。組換え SDE5 はヒスタグによるアフィニティ精

製およびゲルろ過クロマトグラフィーにより精製を行った。しかし，全長 SDE5

は 37℃で大腸菌を培養できないことやタンパク質の収量，純度が低かったこ

とから構造解析には不適当と判断した。アミノ酸配列解析を参考に，SDE5 の

C 末端に存在する機能/構造未知の保存されたドメインを含む SDE5C 

(322-490) を作成した。SDE5C (322-490)は大量に調整できることから結晶化

スクリーニングを試みた。また，ドメイン構造解析のため、トリプシンによる限

定分解を行い、SDS-PAGE による分子量測定並びに Zetasizer を用いた動的

光散乱測定を行い、粒子形及び分子量を測定した。動的光散乱測定より，C

末端には安定な16kDaのドメインが存在することが分かった。今後はこの領域

の特定を行い，結晶化，構造解析を目指す。さらにはSGS3やRDR6，DCL4も

含めた tasiRNA 生成過程の全貌解明を目指す。  
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グルコースイソメラーゼ(GI)は、D-グルコースと D-フルクトースの互変異性

を触媒する金属酵素タンパク質である。GTIM バレル構造を持つホモ４量体で、

バレルの中心に活性部位がある。この触媒反応は開環、異性化、閉環からな

る多段階反応である。この反応のうち、異性化反応においてグルコースの C2

から C1 への水素移動が伴うと考えられている。反応機構解明に関する多くの

報告がなされているが、詳細は不明である。そこで本研究では、重水緩衝液

中で GI、D-グルコース、Mg の３成分複合体結晶を作製し、X 線・中性子結晶

構造解析により、反応機構を解明することを目的とした。 

 

 GI タンパク質は Hampton Research の HR7-102(Streptomyces rubiginosus
由来)を購入した。結晶化は５～４５％(w/v)の硫酸アンモニウムを用いて行っ

た(pD7.7)。金属 Mg とリガンドとなる D-グルコースはソーキングによって結晶

へ導入し、３成分複合体結晶を準備した。なお、結晶化からソーキングはすべ

て重水中で行った。室温中性子回折データは J-PARC MLF BL03 iBIX で収集

した。その後、同一結晶を用いて PF-BL5A にて室温 X 線回折データを収集し

た。中性子および X 線回折データは STARGazer および HKL2000 でそれぞれ

データ処理した。 

 

 中性子、X 線、それぞれ 2.00Å、1.39Åの分解能でデータセットを得た。この

2 つのデータを用いて X 線・中性子同時精密化を行った。精密化は Phenix、モ

デル構築は Coot を用いた。構造解析の結果、活性部位には 2 つのマグネシ

ウムと糖が結合していることがわかったほか、糖は環状および直鎖両方の形

態をとっていることが、X 線も含め構造学的には初めて観察された。また、中

性子散乱長密度から、活性部位の 2 つの重要なヒスチジンは、それぞれの局

所環境条件に従って異なるプロトネーション状態をとることがわかった。構造

の詳細な議論はポスター発表で行う。 
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GTP センサーPI５P４K の進化的解析へ向けた培養条件の検討 

Investigation of culture conditions for evolutionary analysis of GTP sensor, PI5P4K 
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生体のエネルギー通貨である ATP (Adenosine triphosphate)は、状況に応じて、

分子内の３つのリン酸基を１つずつ放出してエネルギーを供給する。ATP とは

分子内の塩基が異なる GTP(Guanosine triphosphate)はタンパク質合成に用

いられるエネルギー分子で、細胞増殖に必須の分子である。我々は、脂質キ

ナーゼ PI5P4Kβが細胞内 GTP 濃度に応じて反応する GTP センサーであるこ

とを見出した(1)。PI5P4KはキナーゼでありながらGTPを優先的に用いる特異

な性質を有し、細胞内 GTP 濃度に応じて、脂質２次メッセンジャーPI(5)P の量

を変化させた。また、PI5P4Kβの GTP センサー活性はがん細胞の増殖にも関

与していることが明らかになった。我々は、GTP センサーの進化に興味をもち、

その由来を解析してきた。興味深いことに、PI5P4K は菌類には存在さず動物

の祖先種と菌類が分岐した後に新たに獲得されていることがわかった。 

 そこで我々は、現存する進化的に古い生物由来の PI5P4K の GTP 感知能を

生化学的、構造生物学的に解析することを目的とし、進化上ポイントとなる古

生物として後生動物の中から、センモウヒラムシ(平板動物)、ナメクジウオ、ホ

ヤの 3 種を選択した。 

結晶構造解析に必要な大量のPI5P4Kを精製するためにT7プロモーターを用

いて大腸菌 BL21(DE3)による PI5P4K の発現を試みた。本発表では、培養条

件の検討（培養温度：20℃、30℃、37℃、IPTG 濃度：0.1, 0.6 mM 、培養時：5

時間、１晩の 12 条件）で実施したのでその結果を中心に報告する。 

 

Reference 
Sumita, K. (2016), The lipid kinase PI5P4Kβ is an intracellular GTP sensor for metabolism 
and tumorigenesis, Mol Cell, 61(2): 187-198. 
 



       BL-5A、NW-12A 

ヒトカゼインキナーゼ II の触媒活性に係わる 

新たな水素結合ネットワークの発見 
Discovery of new hydrogen bonding network 

responsible for catalytic activity of  
human casein kinase II 

 
柴崎千枝 1、清水瑠美 1、新井栄揮 1、安達基泰 1、黒木良太 2 

1 QST (量研機構)、2 JAEA (原子力機構), 

 
カゼインキナーゼ II (CK2)は、細胞に広く存在するセリン/スレオニンキ

ナーゼであり、細胞周期の進行や細胞の生存・増殖に関与することが知られ

ている。また CK2 の過剰な発現と、発癌や癌転移との関係が指摘されている

ことから、CK2 は創薬標的タンパク質の一つとなっている。我々は、CK2 の触

媒反応に係わる水素結合ネットワークの解明、そして阻害剤開発に有効な水

素・水和構造に関する立体構造的知見を得ることを目的として、野生型 CK2

の大型結晶作製および中性子線回折実験、CK2 変異体の X 線回折実験およ

び活性測定を実施した。 

試料調製は、野生型 CK2α(触媒サブユニットのみ)を大腸菌発現系を

用いて生産し、カラムクロマトグラフィーによって精製した。中性子回折実験用

の大型結晶作製においては、約 40 mg/mL に濃縮したタンパク質試料に種結

晶を加えるマクロシーディング法によって、約 2 mm3の大型結晶を得ることが

できた。取得した結晶を、重水溶媒に対して透析処理した後、中性子回折実

験(FRMII BioDiff、100 K)を行い、1.90 Å の分解能でフルデータを得ることに成

功した。また、同じ結晶を用いて X 線回折実験(BL-5A、分解能 1.10 Å)を実施

し、X 線・中性子線同時精密化を行った。その結果、タンパク質内部(触媒残

基)からタンパク質外部(溶媒側)へ通じる新たな水素結合ネットワークが存在

することが明らかになった。その中で水素結合リレーの一部を形成している

His148 は、セリン/スレオニンキナーゼ間で高く保存されている。His148 を Ala、

Ser、Asn に置換した変異体を作製し、結晶化および X 線回折実験(NW-12A)

を実施し、それぞれ、1.20 Å、1.50 Å、1.65 Å 分解能でデータを得た。さらに、

CK2 のキナーゼ活性を測定したところ、変異体は野生型に比べ約 50 %活性が

低下した。以上の結果は、明らかにした水素結合ネットワークが、CK2 の酵素

反応に重要な役割を担うことを示している。今回の発見は、新たな阻害機構を

もつ抗がん剤の開発に貢献するものと期待できる。  
 



     ビームライン（BL-1A） 

Slx1-Slx4 複合体と Mus81-Eme1 複合体の構造機能解析 

Structural and Mechanistic Analysis of Slx1-Slx4 and 

Mus81-Eme1 
 

白濱辰也、西野達哉 

東京理科大学基礎工学部生物工学科 西野研究室 
 

 細胞は、DNA ポリメラーゼによる複製エラーや放射線などの環境要因によっ

て DNA 損傷にさらされている。このような損傷 DNA は様々な DNA 修復機構

によって修復され、ゲノムの統合性が維持されている。DNA 修復機構の一つ

である相同組み換え修復では、修復過程のDNAはホリデイジャンクションやフ

ォーク構造、フラップ構造などの中間体を形成する。Slx1-Slx4 複合体 と

Mus81-Eme1 複合体は、このような中間体の切断に必要なタンパク質である。

さらに Slx4 は他の DNA 修復タンパク質の足場として機能することも知られて

いる。特に G2/M 期においては Slx1、Mus81、Eme1 と安定複合体を形成する

事が知られている。Slx1-Slx4 と Mus81-Eme1 は、エンドヌクレアーゼ活性を

持っており、相互作用によって活性化される。 Slx1-Slx4 複合体と

Mus81-Eme1 複合体の構造と機能は一部報告されているものの、それぞれが

どのように相互作用し、機能するかは未解明な部分も多い。我々はこの機構

解明を目指して好熱性真菌由来Slx1-Slx4とMus81-Eme1複合体の生化学解

析、立体構造解析を行っている。 

 まず cDNA ライブラリーから Mus81、Eme1、Slx1、Slx4 の全長配列のクロー

ニングを行った。これまでに Mus81、Eme1 の全長配列のクローニングに成功

し、各単量体でのタンパク発現を試みている。今後は、単独の発現条件検討

を行うとともに、Mus81/Eme1 共発現コンストラクトを作製して、Mus81-Eme1

の生化学、構造解析を目指す。Slx1 と Slx4 は、現在クローニング中である。こ

ちらも Mus81/Eme1 複合体と同様に、単独での発現を試すとともに、共発現コ

ンストラクトを作製し、生化学的解析、立体構造解析を行う。最終的には、

Slx1-Slx4 と Mus81-Eme1の複合体がどのように相互作用し、基質 DNA の認

識や切断を制御しているのかを原子レベルで解明する予定である。 

 



        

新規リン酸化酵素におけるピロリン酸特異的な 

供与体認識機構 
Mechanism of the pyrophosphate-specific 

recognition in a novel kinase 
 

永田隆平 1、藤橋雅宏 1、佐藤喬章 2、跡見晴幸 2、三木邦夫 1 

1 京大院理、2 京大院工 
 

リン酸化酵素は、リン酸基供与体から受容体へのリン酸基の受け渡しを触

媒する酵素である。ほとんどのリン酸化酵素は、リン酸基供与体として ATP を

用いるが、まれにピロリン酸（PPi）を供与体とする酵素も存在する。既に同定

されている PPi 依存性リン酸化酵素は 3 種類のみで、さらに PPi の認識機構

も未解明である。本研究では、最近我々が同定した新規の PPi 依存性リン酸

化酵素（PPi-InsK）の結晶構造から、その PPi 認識機構を明らかにした。また、

判明した PPi 特異的な認識に重要な残基を目印にして、新たな PPi 依存性酵

素の探索を行った。 
PPi-InsKは、ATP依存性のイノシトールリン酸化酵素（ATP-InsK）1とよく似

た立体構造をもつ酵素として見つかってきた。本酵素は、ATP-InsK がイノシト

ールを認識する 5 残基を有していたが、ATP 結合部位の一部は嵩高い残基

によって塞がれていた。そこで、いくつかの供与体を用いて PPi-InsK の活性

を調べ、本酵素が ATP や ADP でなく PPi を用いてイノシトールをリン酸化す

ることを見出した。 
次に、PPi-InsK と PPi 類似体とイノシトールとの三者複合体の結晶構造を

分解能 1.70 Å で決定し、PPi 類似体の代わりに硫酸イオンが結合した構造を

分解能 1.47 Å で決定した。2 つの構造から本酵素の PPi 結合様式が明らか

になった。PPi 認識に関わる残基のうち塩基性 3 残基は、ATP-InsK では異な

るアミノ酸になっていた。さらに、PPi-InsK や ATP-InsK が属するリボキナーゼ

ファミリーにおける ATP や ADP 依存性の酵素でも保存されておらず、この 3
残基は PPi-InsK に特徴的な残基であることが判明した。 

PPi-InsK において ATP 結合部位を埋めていた残基と PPi 認識に特徴的な

残基を目印にして、新たな PPi 依存性酵素を BLAST サーチによって探した。

その結果、目印の残基を有する酵素が 50 個見つかった。このうちいくつかの

酵素についてリン酸化活性を測定し、ATP や ADP ではなく PPi を特異的に供

与体として利用することを確認した。 
 
 
 

[1] R. Nagata, et al. Biochemistry 54, 3494–503 (2015) 



       PF-BL-5A BL-1A, BL-17A  

Photon Factory BL-17A における MR-Native SAD データ 

収集条件とパイプラインの検討 
 
 

○小祝 孝太郎 1・山田 悠介 1・湯本 史明 1・千田 俊哉 1 

（1 高エネ機構物構研 PF） 

 
 近年，変異体の結晶構造解析や網羅的な低分子化合物との複合体構造解

析が構造生物学研究に浸透しつつあり，結晶構造をより迅速に決定すること

が求められるようになっている．そのために多くの放射光施設では，高度に自

動化された測定・解析システムを構築し，ハイスループットで結晶構造を決定

する技術開発が進められている． 

 こうした X 線結晶構造解析のハイスループット化に対して，MR-Native SAD

法による位相決定が有効な手段と考えられる．Native SAD 法は，標的タンパ

ク質結晶中の硫黄原子に由来する異常分散シグナルを利用しているため，重

原子誘導体を作成する必要がなく，新規のタンパク質構造の決定が可能であ

る。MR-Native SAD 法は，分子置換法と Native SAD 法を組み合わせて位相

を決定する手法であり，分子置換法を用いても鋳型によるモデルバイアスが

ない電子密度を計算し，モデルを自動構築することが可能であるため，効率

の良い自動結晶構造決定に有効である． しかしながら，硫黄原子に由来す

る異常分散のシグナル強度は，重金属原子等に由来する異常分散シグナル

強度より非常に弱く，精度よくデータを収集することが求められる． 

 高エネルギー加速器研究機構 Photon Factory の BL-1A では，約 3 Å まで

の長波長のビームとヘリウムチャンバーを用いることで，高度に Native SAD

データを収集する環境が整えられている．一方で，BL-17A においては，約 2 

Å まで長波長ビームと大型の検出器を用いることで Native SAD データ収集

は可能であるが，MR-Native SAD に適したデータの収集条件等は検討されて

いなかった． 

 今回我々は BL-17A における MR-Native SAD データの収集法の検討を行

った．露光時間，振動角，冗長度を検討項目とし，それぞれの条件によって得

られた回折データを XDS によって処理し，異常分散シグナルを SigAno で，放

射線損傷によるデータの精度の低下を ISa で判断した．また，MR-Native 

SAD 法によって構造解析を行い，figure of merit，Rwork/Rfree，自動構築さ

れたアミノ酸残基数によって評価を行った． 

 また，本発表では，得られたデータをもとに既報の MR-Native SAD 法のパ

イプラインを比較検討し，有用な解析方法について議論を行う． 



       PF-BL1A、PF-BL5A、PF-BL17A、PFAR-NW12A、PFAR-NE3A 

良質なタンパク質結晶と回折データを得るための工夫 
A comprehensive strategy to obtain high quality 

crystals & diffraction data 
 

千田美紀、千田俊哉 
高エネ機構・物構研・構造生物学研究センター 

 

 最近では Uni-puck などのカセットを用いて予め結晶を凍結し、ロボットで結

晶をマウントして回折データ収集を行うケースが多くなってきた。10 年ほど前

までは結晶化プレートをビームラインに持ち込んで手動で結晶をマウントしデ

ータ収集を行いながらソーキング条件を最適化することも多かったが、ロボッ

トを用いた測定が主流となった現在では各々の結晶の持つ回折能を最大限

に引き出し、効率的に良いデータを収集するために昔とは異なる工夫が必要

になってきた。凍結した結晶は元には戻せず条件をその場で変えられないた

め、クライオプロテクタントや化合物などへのソーキング条件のスクリーニング

を行う場合にはソーキング条件にバリエーションを持たせて結晶を用意すべき

である。グリセロールなどの最も一般的なクライオプロテクタントを用いて目標

とする分解能までの回折が得られない場合には 10–20 種類程度のクライオプ

ロテクタントから各々のタンパク質結晶に最適なものを探索し、時には良いも

のを組み合わせて用いることが有効である。また、良いデータを収集するには

結晶を凍結する段階での結晶のハンドリング（ループの選択、すくい方、ルー

プに触れないように中央にのせる等）に細心の注意を払う必要がある。本発

表では、結晶をハンドリングする際に注意している点とあわせてクライオプロ

テクタントへのソーキング条件を最適化することで結晶の質を大きく改善し結

晶構造解析に成功したいくつかの実例についても紹介したい。 
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2. M. Senda et al., Use of multiple cryoprotectants to improve diffraction 
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ビームライン（BL-1A） 

好熱性 DNA ポリメラーゼ β サブユニットの構造

解析 
Structural analysis of thermophilic DNA 

polymerase β subunit 
 

中林開人、西野達哉 

東京理科大学基礎工学部生物工学科 西野研究室 

 

DNA ポリメラーゼβサブユニットはすべての生物で保存されている

リング状のタンパク質で DNA ポリメラーゼの伸長反応を促進する

とともに、DNA リガーゼ、DNA ヌクレアーゼ、DNA 修復酵素など

様々な DNA 結合タンパク質の足場として機能する。DNA クラン

プ と 相 互 作 用 す る タ ン パ ク 質 に は PIP(PCNA interaction 

peptide)モチーフが存在し、特異的に結合する。我々は DNA 複

製修復機構解明や DNA 複製装置を利用した新規蛋白質デザ

インを目指して、好熱性細菌由来の DNA ポリメラーゼβサブユニット

の構造解析を行っている。 

好熱性細菌の DNA ポリメラーゼβサブユニット遺伝子をクローニング

し、大腸菌にて組換え蛋白質を大量発現した。精製した DNA ポ

リメラーゼβサブユニット蛋白質を結晶化し、結晶を得ることに成功し

た。BL-１A にて結晶に X 線を照射したところ、良好な回折データ

を取得できた。分子置換法により位相を決定し、リング状の DNA

ポリメラーゼβサブユニットの電子密度が確認できた。現在は精度

の高いデータを取得するため、結晶化条件およびクライオ条件の

最適化を行っている。 

 



       使用ステーション／ビームライン（12 ポイント・右寄せ） 

好熱性真菌由来 GST を用いた 
クローニング/発現精製ベクターの作成 

Construction of thermophilic fungal GST expression 
vector 

 
上野未恵、西野達哉 

東京理科大学基礎工学部生物工学科 西野研究室 
 
 組換えタンパク質の発現や精製には、融合タンパク質タグがよく利用

さ れ て い る 。 日 本 住 血 吸 虫 由 来 （ Schistosoma japonicum ） の

Glutathione-S-Transferase（GST）は一般的に利用されているタグの 1

つである。GSTは組換えタンパク質発現量の増大とともに親和性をもつ基

質のグルタチオンを用いて分離することが可能である。一方、タンパク

質の安定性においては日本住血由来の GST は MBP などのタンパク質と比

べて熱安定性が低い。我々は熱安定性の高い好熱性真菌由来の GST を用

いて、クローニングベクターの作成を目指している。 

 まず好熱性真菌（Chaetomium thermophilus）の GST遺伝子(CthGST)を

cDNA ライブラリーよりクローニングし、発現用プラスミドを作成した。

現在は、CthGSTの発現条件を検討している。今後は CthGSTのグルタチオ

ン結合および熱耐性について評価予定である。 



       NE3A 

オロチジン一リン酸脱炭酸酵素の反応中心における 

電荷反発の解析 
Analysis of charge repulsion at the reaction center of 

orotidine 5’-monophosphate decarboxylase 
 
岩原卓哉 1, 藤橋雅宏 1, Emil F. Pai2,3, Lakshmi P. Kotra2,4, 三木邦夫 1 
（1 京大院理・2 トロント大・3 オンタリオ癌研究所・4 トロント総合研究所） 

 
オロチジン一リン酸脱炭酸酵素 (ODCase) は、オロチジン一リン酸 (OMP、
図 1 で R=COOH) の脱炭酸反応を 1017倍にも加速する酵素であり、世界で

最も効率的な酵素の一つとして知られている。これまでの研究で、この 1017倍

という非常に高い反応加速倍率は、ODCase が他の酵素でもよく見られる遷

移状態安定化に加え基質の歪みを利用することで実現できていることが示さ

れている †。そこで今回、基質の歪みに影響を及ぼすような負電荷反発が、酵

素活性中心 (Asp70) と基質 OMP の C6 位に位置するカルボキシ基との間

に存在するかどうかを確かめるために、基質アナログBMP (図1でR=OH) と
ODCase の複合体について超高分解能の結晶構造解析を試みた。OMP の

C6 位に結合するカルボキシ基 (図 1 の R=COOH) は、BMP の C6 位に結

合するヒドロキシ基 (図 1 の R=OH) と比べて pKa が低く、脱プロトン化しや

すい。また、このOMPのカルボキシ基とBMPのヒドロキシ基は同等の位置に

存在し、Asp70 と相互作用することが知られている。よって、図 2 に示す複合

体構造中で Asp70 と BMP の両方が脱プロトン化していることを確認できれば、

Asp70とOMP間にも同様の負電荷反発が存在することが明らかになる。これ

までに0.99 Å分解能のデータを取得している。このデータを精密化して得られ

た ODCase-BMP 複合体構造、特に反応中心周辺に重点を置いて報告する。 
 

 

 

 

 

 

†Fujihashi, M. et al., J. Am. Chem. Soc. (2013) 135, 17432-43 

図 1. 基質の化学構造 

    

図 2. 複合体の活性中心部位 
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Native SAD（Single Anomalous Dispersion）法は、試料中のタンパク質に自然

に含まれている軽原子の異常分散シグナルを利用して位相決定を行う結晶

構造解析の手法である。試料への重原子導入を省けることによる解析の高速

化、重原子導入自体が困難なタンパク質の構造解析等が期待される。しかし、

イオウやリンなど軽原子からの微弱な異常散乱シグナルを精度よく測定する

ための低エネルギーX 線回折実験には多くの困難がある。 

KEK-PF BL-1A ビームラインでは、高輝度の低エネルギーX 線（3.7 - 4.6 

keV）を利用した回折実験を目的として設計された。試料から検出器までのビ

ーム経路の空気を完全にヘリウムに置換することで、測定上の問題の一つで

あるバックグラウンドノイズの低減を実現した。一方で、試料自体の X 線吸収

に起因する回折データの系統誤差は、正確に補正することが困難で依然とし

て Native SAD 法の成功を妨げている。我々はレーザー加工システム（理研・

播磨研究所）により試料結晶を球状に加工することで、この問題を解決できる

可能性を見出した。加工システムは今年度中に理研・播磨研究所から

KEK-PF に移設され、より積極的な利用が可能となる。本発表では、レーザー

システムのユーザー解放等、今後の予定について述べる。その他、サンプル

チェンジャーデュワーの高度化、極低温（20K 近傍）下での回折実験環境の実

現等、ビームラインのアップデート予定についても合わせて報告する。 
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タンパク質 X 線結晶構造解析ビームラインでは回折データ測定の全自動化を

進めている。これまで、試料の素性が実験前から良く分かっている創薬研究を

ターゲットとした全自動測定システムを開発し、主に多量のサンプルからの回

折データ収集を必要とする製薬企業を中心に利用されてきた。しかしながら、

一般的なデータ測定には不十分な部分が多く、ビームラインでの回折データ

測定の全自動化を目指すには多くの改良が必要である。とくに結晶試料を X

線照射位置に位置合わせを行うセンタリングの過程において既存の全自動シ

ステムではループ形状のみを認識するループセンタリングと、200μｍ角程度

の比較的大きなサイズのビームとを組み合わせることで実現させてきたが、本

来は結晶そのものを認識しセンタリングする必要がある。特に結晶に比べて

小さなサイズのビームを利用する場合には、このような結晶のセンタリングが

必須である。そこで筆者らはループの 3 次元形状認識と X 線センタリングを導

入した新たな全自動測定システム（SIROCC）を開発した。 

SIROCC ではループの 3 次元形状認識をすることで、市販されている多種多

様の形状をしたループのほとんどでループを認識することが可能である。そし

て、その認識されたループ領域全体を X 線でスキャンして、回折点を多く生じ

る部分を特定することで結晶位置を特定することが可能である。 

SIROCC は現在も開発が続けられている一方で 2016 年秋より一部ユーザー

の協力を得てコミッショニングを開始し、2018 年春を目標に一般ユーザーの実

験にも適応する。また、この SIROCC を用いた新しいビームライン利用制度を

開始する。 
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Achromobacter cycloclastes 由来のシュウドアズリンは脱窒過程において、

亜硝酸還元酵素と亜酸化窒素還元酵素への電子供与体として機能している。

活性中心は、銅(II)イオンに His40、His81、Cys78、Met86 が配位した歪んだ四

面体構造をとっている。これまでに、活性中心近傍に存在し、配位に関与して

いない Met16 が His81 との弱い相互作用を通して、シュウドアズリンの構造と

電子状態を調節していることを報告してきた[1,2]。本研究では、His81 とフェノ

ール環との相互作用の詳細を知るために Met16 をチロシンに置換した

Met16Tyr 変異体の X 線結晶構造解析を行った。 

pH 8.5 で作成した Met16Tyr 変異体の結晶

の空間群はP21、分解能1.46 Åであった。非対

称単位中に 2 分子が存在していた。両者の全

体構造は野生型と大きな変化はなく、Chain A

の活性中心の Cu(II)と配位原子間の結合距離

は Cu-N(His40) = 2.09 Å、Cu-S(Cys78) = 2.21 

Å、Cu-N(His81) = 2.13 Å、Cu-S(Met86) = 2.55 

Å であり、Chain B では、Cu-N(His40) = 2.01 Å、

Cu-S(Cys78) = 2.21 Å、Cu-N(His81) = 2.09 Å、

Cu-S(Met86) = 2.84 Å であった。このことから、

Chain A は Rhombic 型、Chain B は Axial 型に

近い構造をとっていることが明らかになった。また、変異を導入したTyr16残基

のフェノール環と His81 残基のイミダゾール環の 2 面角は、Chain A では

-10.75°、Chain B では 3.92°であり、ほぼ平行な位置関係になっていること

が明らかとなった。また、His81 のイミダゾール環と Tyr16 のフェノール環との

距離は、Chain A では 3.43 Å、Chain B では 3.65 Å であり、いずれもπ-π相互作

用が可能な距離と角度に位置していることが判明した(図 1)。 

 

1) T. Kohzuma, et al. J. Biol. Inorg. Chem., 2010, 104, 250-260.   

2) T. Kohzuma, et al. RSC Adv., 2016, 6, 88358-88365.                       

  

図 1. Met16Tyr変異体の活

性中心とその近傍の構造 
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シュウドアズリンは、脱窒菌において亜硝酸還元酵素と亜酸化窒素還元

酵素への電子伝達体として機能している。活性中心に存在する Cu(Ⅱ)イ
オンには Cys78、Met86、His40、His81 が配位し、歪んだ四面体型構造を

とっており、近年、Axial/Rhombic の二重構造性を有することが明らかと

なった。His81 残基近傍には、配位に関与しない Met16 残基が存在し、弱

い相互作用を通して活性中心の電子状態を制御している。Met16 を他のア

ミノ酸に置換することにより Axial/Rhombic 成分の割合が変化する[1]。
Met16 を脂肪族アミノ酸である Ile、Val に置換すると、Axial/Rhombic 成

分は、ほぼ 100%Rhombic 型へと転移する[2]。 
本研究では、活性中心近傍の Met16 残基を脂肪族アミノ酸である Ile、Leu、
Val に置換した Met16Ali 変異体を作成し、主として構造上の変化に関す

る研究を行った。 
Met16Leu PAz の電気化学的挙動をサイクリックボルタンメトリー法によ

って調べたところ、準可逆的な挙動を示した。pH 7.0 での Met16Leu PAz
の酸化還元電位は、296 mV vs.NHE であり WT PAz(260 mV vs.NHE)より

も 36 mV 高くなっていることが明らかとなった。Met16Ali 変異体と亜硝

酸還元酵素との電子移動反応速度は、WT PAz が 2.4×105 M-1s-1であるの

に対して Met16Val PAz は 1.3×105 M-1s-1、Met16Ile PAz は 7.8×104 M-1s-1、

Met16Leu PAz は 7.5×105 M-1s-1であり、Met16Ali 変異体と亜硝酸還元酵素

との電子移動反応速度は酸化還元電位の高い変異体の方が遅くなること

が示唆された。Met16Leu 変異体では酸化型 pH 7.5 の結晶で 1.18 Å分解

能の回折データが得られ、Met16Ile変異体では酸化型 pH 7.5の結晶で 1.00 
Å分解能の回折データが得られ、Met16Val 変異体では酸化型 pH 8.5 の結

晶で 1.32 Å分解能の回折データが得られ現在精密化を進めている。 
 
 

【参考文献】  
1. Fitzpatrick, M. B. et al. J. lnorg. Biochem.(2010),104,250-260. 
2. Abdelhamid, R. F. et al. J. Biol. lnorg. Chem.,12,165-173 (2007). 
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 ブルー銅タンパク質シュウドアズリン（PAｚ）の活性中心は、Cu(II) イオンに

Front-Loop 上に存在する Cys78、His81、Met86、Back-Loop 上に存在する

His40 が配位した、歪んだ四面体構造を形成している。Back-Loop に関する

研究では、酸化型 PAz において、Thr36 の OH 基と水素結合を形成する His6

の電子伝達経路としての役割が示唆されてきた。この水素結合を切断し、正

電荷をもたせた Thr36Lys 変異体では、酸化還元電位が大きく正にシフトする

ことがこれまでに報告されている。本研究では、Thr36 を His に置換し、His の

プロトン化／脱プロトン化が構造と性質に及ぼす影響について、主として X 線

結晶構造解析法を用いて検討を行った。 

 X 線結晶構造解析の結果、中性条件下酸化

型及び還元型の結晶の晶系、空間群はともに

単斜晶、P21であり、分解能は酸化型では 1.70

Å、還元型では 1.66Åであった。また、どちらも

単位格子中に 2 分子が存在した。36 位周辺構

造の検討を行ったところ、酸化型 Chain A では、

N(His36)-N(His6)間で水分子を介した相互作用

が存在し、Chain B では 3.31Åの距離で直接相

互作用が働いていると考えられ、Wild Type に存

在する N(His36)-N(His6)間の水素結合が再現さ

れていると考えられた。また、N(His6)-O(Glu4)の距離は Chain A では 3.22Å、

Chain B では 3.09Åとなり、両分子において Wild Type 還元型のみに存在する

His6とGlu4の間の水素結合が形成されていると考えられた。還元型Thr36His

においては、両分子ともに His36 と His6 間に大きな余剰電子密度が存在した

(図１)。これは、活性中心とは異なるCu(I)イオンが入り込み、His36とHis6のイ

ミダゾール N 原子が直線二配位をしているのではないかと考えられる。また、

N(His6)-O(Glu4)の距離は Chain A では 2.68Å、Chain B では 2.70Åとなり、

Wild Type 還元型構造に存在する水素結合が存在していると考えられる。 

図 1 還元型 Thr36His の His36 と
His6 間に存在する電子余剰密度 

 

His36 

 

His6 
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αジストログリカン(αDG)は細胞表面に局在する糖タンパク質であり、ラミニン

などの細胞外マトリックス局在タンパク質との相互作用に直接関与している。こ

の相互作用には O-Man型糖鎖のうち、GalNAc-β1,3-GlcNAc-β1,4- 
Man(-6-phosoho)-Thr (core M3糖鎖)を出発点とした Xly-GlcAの繰り返し構造
がラミニンと直接相互作用することが知られており、その糖鎖修飾不全は先天

性筋ジストロフィーを引き起こす。近年の研究により、糖転移酵素 Fukutin及び
Fukutin-related protein(FKRP)がCore M3糖鎖にリン酸化リビトールを付加する
ことが分かった。このことは哺乳類がリン酸リビトールを利用する初めての報告

であり、リビトール含有糖鎖の意義を調べる上で注目されている。本研究では

Fukutin-related protein (FKRP)に注目し、この新規な糖転移機構の解析およ
び疾患との相関解析を進めている。本発表では、HEK293S GnT-株を用いた
FKRP安定発現株の取得による FKRP大量精製系の確立を行い、さらに Baを
用いた SAD法により位相決定を行うことで、結晶構造を明らかにしたことを報
告する。 
これまでFKRPを大腸菌発現系による発現・精製を試みられてきたが、正しく

フォールドした FKRPを精製することができていなかった。そこで、我々は哺乳
類細胞発現系を用いることで、FKRPの大量精製を行った。発現ベクターとし
て、分泌型 FKRPを発現させ、薬剤耐性マーカーをバイシストロニックに発現さ
せることで、FKRP安定発現株を作成することができた。 
この安定発現株から精製した分泌型 FKRPを結晶化し、波長 1.9Åで測定

することで、Baのアノーマラスシグナルを利用した SAD法による位相決定を行
った。糖転移酵素に限らず、転移酵素は補因子として、二価の金属イオンを必

要とする場合がある。そのため、活性中心に Ba2+を配位させることが可能であり、

実験的位相決定に有用であることを示した。	
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 宿主免疫応答に対して，ウイルスが積極的に対抗し免疫機構を阻害する現

象は，多くのウイルスと免疫系シグナル経路の間で見出されている。中でもイ

ンターフェロン(IFN)シグナル経路は宿主免疫系における抗ウイルス反応の中

心となる経路であり，しばしば Counteraction の標的となる。狂犬病ウイルス

(Rabies Virus, RV)は，ラブドウイルス科リッサウイルス属に分類される(-)一本

鎖 RNA ウイルスである。すべての食肉目に感染する非常に広い宿主域を持

つうえ，致死性が高く，発症後の治療法はない。そのため，すべての大陸に渡

って年間 55,000 人の死者を出している。 

 これまでの研究から，狂犬病ウイルスゲノム上の 5 つの遺伝子のうち，P 遺

伝子が致死性に大きく関与することが知られる。そ遺伝子産物である P タンパ

ク質(RVP)は，共免疫沈降法，細胞内共局在観察などにより，C 末端ドメイン

(CTD)を介してリン酸化 STAT1と相互作用し，核への局在を阻害することが明

らかにされている。 

本研究では，RVPによるSTAT1阻害機構を明らかにすることを目的とし，幾つ

かのRVP変異体を作製して結晶構造解析および相互作用解析をおこなった。 

表面プラズモン共鳴法による RVP-CTD – STAT1 相互作用の解析を行った。

Kd は 35 μMと計算された。すなわち RVP-CTD は非リン酸化 STAT1 とも弱い

相互作用を持つが共免疫沈降法ではリン酸化 STAT1との相互作用のみが検

出されていることから，リン酸化 STAT1 とはより強い相互作用を持つと考えら

れる。また W265G 変異体ではレスポンスが有意に下がるものの，相互作用が

あることが解った。この結果から，W265G でも他の残基を利用して相互作用で

きると考えられ，RVP 野生型と W265G の STAT1 核移行阻害能の差異はこの

わずかな相互作用の強さの差も影響していると考えられた。 

 K214A 変異体結晶構造解析をおこなったところ，野生型構造から大きなコン

フォメーション変化は認められなかったが，C261 及び W265 側鎖が大きく動い

ていることが明らかになった。また，K214A 変異体の結晶中のパッキングは野

生型では対称分子と接触してしまうため，不可能であることがわかった。また，

S217 – G221 のループ構造が変化しており，C261 及び W265 の変化と相まっ

て溶液中での物性の変化（溶解度の低下）をもたらしたと考えている。 
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snake venome. 

 
鎌田しずか 1, 松井崇 1, 小川智久 1, 鈴木淳巨 2, 上田直子 3, 田中良和 1,4  

1 東北大院・生命科学, 2 名古屋大・工, 3 崇城大学・薬, 4JST さきがけ 
 

 ハブ（Protobothrops flavoviridis）は，沖縄県や鹿児島県の南西諸島に生息

す る ク サ リヘ ビ 科 の 毒 ヘ ビ の 一 種 であ る ． Lys49- ホ スホ リパ ー ゼ  A2 

（Lys49-PLA2）はハブ毒中の筋壊死因子で，ホスホリパーゼ活性には依存せ

ずに，細胞膜に作用することで筋壊死を引き起こす．本研究では細胞膜への

相互作用機構を解明することを目的に，始めに Lys49-PLA2 のアイソザイムで

ある BPII について，X 線結晶構造を解析した． 

 BPII はハブ毒液より単離精製し，0.1 M 酢酸ナトリウム pH 4.5-5.0, 0.5 M 硫

酸アンモニウム, 27.5%-37.5%(w/v) PEG4000 条件で結晶化した．BPII の結晶

構造は Photon Factory BL-17A にて，分解能 2.57 Å でデータセットを取得し，

Antropoides nummifer の筋毒素 II をサーチモデルとした分子置換法により決

定した．BPII は非対称単位中に 4 分子存在していた（図 1）．また，隣接分子間

はカチオンに富んだ領域同士で接しており，分子間に金属イオンや分子間を

繋ぐような分子の電子密度は存在せず，単量体として存在していた． 

 一方，精製した BPII を非還元 SDS-PAGE に供すると二量体を形成するとい

う興味深い特性が見られた．この二量体は，加熱やトリクロロ酢酸処理，6 M 

Urea（非加熱）や，結晶を 1%(w/v) サンプルバッファーで溶解した変性試料に

おいても，非還元 SDS-PAGE で二量体を形成した．これらの結果から，BPII

は SDS に晒されることにより強固な二量体を形成することが示唆された．BPII

の生理的機能は細胞表面のリン脂質に結合することで筋壊死を引き起こすこ

とである．リン脂質に似た極性のヘッドと長鎖アルキル基を構成要素として持

つ両親媒性分子である SDS により会合する BPII の特徴的な分子特性がどの

ように筋壊死活性に関与するのかを，今後，構造学的側面から考察していく． 

 

 
図 1．BPII の非対称単位の 4 分子の単量体構造． 
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ピロリ菌CagAタンパク質-細胞内標的分子複合体の結晶化 
Crystallization of Helicobacter pylori CagA 

protein-intracellular target complex 
 

長瀬里沙、千田美紀、千田俊哉 
高エネ機構・物構研・構造生物学研究センター 

 
 

 ヘリコバクター・ピロリ（ピロリ菌）は世界人口の約半数が感染していると推定

されるグラム陰性螺旋状桿菌で、胃がんを含む種々の胃粘膜病変を引き起こ

す。特に、ピロリ菌が産生する CagA タンパク質は胃がんの発症に重要な役

割を果たすと考えられている。CagAは胃上皮細胞内に侵入後、Srcファミリー

キナーゼによりチロシンリン酸化される。CagA はリン酸化依存的にがんタン

パク質として知られる SHP2 チロシンホスファターゼと特異的に結合し、SHP2
を異常に活性化する。一方で、CagA はリン酸化非依存的に細胞極性の主要

制御因子である PAR1 キナーゼと特異的に結合して酵素活性を抑制する。そ

の結果、タイトジャンクションが破壊され、上皮細胞極性が失われる。このよう

にしてCagAは細胞内シグナルを撹乱することにより、胃上皮細胞をがん化す

ると考えられている。そこで、本研究では CagA-SHP2-PAR1 からなるシグナ

ル撹乱複合体の立体構造を解析することで、CagA による発がんメカニズムを

解明することを目的とした。立体構造解析に向けたシグナル撹乱複合体の結

晶化に先立ち、CagA の SHP2 結合部位および PAR1 結合部位を模したペプ

チド(CagA ペプチド)と SHP2 の CagA 結合部位であるタンデム SH2 ドメイン

（N-SH2 および C-SH2）ならびに PAR1 の CagA 結合部位である触媒ドメイ

ンを用いて、シグナル撹乱複合体の試験管内再構成を行なった。CagA ペプ

チド、タンデムSH2ドメイン、PAR1触媒ドメインを混和してゲル濾過クロマトグ

ラフィーを行なった結果、三者複合体の形成が認められた。続いて、この三者

複合体を用いて結晶化条件の探索を行ったが、結晶は得られなかった。そこ

で、CagA ペプチドと N-SH2 ドメインの複合体結晶および PAR1 の触媒ドメイ

ンの結晶を用いたヘテロマイクロシーディングにより、シグナル撹乱複合体の

結晶生成が誘導されるのではないかと考えた。PAR1 触媒ドメインの結晶は

すでに取得していたため、まず、CagA ペプチドと N-SH2 ドメインの共結晶を

作製した。次に、得られた結晶を用いて回折データを収集し、SHP2 の SH2 ド

メインをサーチモデルとした分子置換法で構造決定した結果、CagA ペプチド

と N-SH2 ドメインの複合体結晶であることが確認された。現在は、この CagA
ペプチド-N-SH2 複合体結晶および PAR1 触媒ドメイン結晶をシードとして結

晶化ドロップに添加して、シグナル撹乱複合体の結晶化条件を探索している。 
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AhRR-ARNT ヘテロダイマーによる 

AhR の転写抑制機構の構造基盤 
Structural basis of the repression of AhR-mediated 

transcription by AhRR-ARNT heterodimer 
 

櫻井駿也 １、清水敏之 １、大戸梅治 １ 
１ 東京大学大学院薬学系研究科 

 

 
Aryl hydrocarbon receptor (AhR)はダイオキシンなどの生体異物に応答し、解

毒や代謝のための遺伝子発現を制御するリガンド依存的な転写因子である。

通常細胞質に存在する AhR はリガンド結合に伴い核に移行する。そこで AhR 

nuclear translocator (ARNT)とヘテロダイマーを形成し、xenobiotic-responsive 

element (XRE)に結合して CYP1A1 などの異物代謝酵素の転写を活性化する。

AhR によって発現が誘導される遺伝子の 1 つに AhR repressor (AhRR)がある。

AhRR は ARNT とのヘテロダイマー化や XRE への結合、またヒストン脱アセチ

ル化酵素などのコリプレッサーをリクルートすることで AhR の転写活性を抑制

するとされている。 

本研究では AhRR による AhR の転写抑制機構を構造生物学的に解明するこ

とを目的とし、転写抑制複合体である AhRR-ARNT ヘテロダイマーについて

2.4 Åの分解能で結晶構造を決定した 1)。AhRR-ARNTの構造は以前報告され

た AhR-ARNT の部分領域の構造 2)とよく似ており、AhRR が AhR と競合的に

ARNT や XRE と結合し、AhR を抑制するという最も広く受け入れられている競

合モデルを支持した。さらに、同じ転写因子ファミリーのヘテロダイマー構造と

比較して AhRR-ARNT ヘテロダイマーには特徴的なドメイン配置があり、これ

がコリプレッサーのリクルートなど競合モデル以外の転写抑制機構に関与す

る可能性を示唆した。これらの結果は、AhRRによるAhRの転写抑制機構を理

解するための構造基盤となる。 

1) Sakurai et al., J Biol Chem., 292, 17609-17616 (2017) 

2) Schulte et al., Structure, 25, 1025-1033 (2017)  
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WAXS と SANS を利用した糖溶液における 

タンパク質の構造,水和,安定性の研究 
 

Study of Structure, Hydration and Stability of 
Proteins in Sugar Solution by WAXS and SANS 

味戸聡志 １, 平井光博 1, 清水伸隆 2, 五十嵐教之 2, 太田昇 3, 岩瀬裕希 4 
1 群馬大・院理工, 2 KEK–MLF, 3 JASRI, 4 CROSS 

【研究の背景と目的】 
 種々の生物の細胞内では, 外部からストレスを受けると適合溶質
（compatible solute）の含蓄が生じる[1]。適合溶質とは高濃度でも細胞
毒性を示さない有機化合物の総称であり, 糖類やプロリンといったアミノ
酸の一部が実際に生物で利用されている。この適合溶質の一つである
非還元性二糖の trehalose は, 一部の生物が行う乾眠（cryptobiosis: 
乾燥した無代謝状態）に強く関与することから盛んに研究されている[2]。 
 先行研究によって, trehalose がタンパク質のフォールディング促進や
凝集の抑制, 酵素活性を保持することが明らかにされているが[3], タン
パク質に対する直接的な作用についての知見は乏しい。そこで, タンパ
ク質に対する糖の効果を WAXS と SANS によって直接観察しようと試み
た。加えて, 熱変性や化学変性に対する糖の抑制効果の検討も行った。 
【実験方法】 
 モデルタンパク質として myoglobin を用い, タンパク質–糖溶液の放射
光 X 線広角散乱(SR-WAXS)と中性子小角散乱(SANS)を測定した。
SANS は逆コントラストで測定を行った。また, 糖によるコントラスト変化
を無視するために d-glucose と h-glucose を混合して重水と散乱長密度
を一致させた。水和シェル密度の推定には CRYSON を使用した[4]。
WAXS 測定では糖に trehalose, sucrose, glucose, fructose を用いた。 
【結果】 
 SANS 測定により, glucose 30%w/w 溶液中でもタンパク質の水和シェ
ルが保存されることが判明した。WAXS 測定により, 糖濃度 30%w/w 以
下ではタンパク質水和シェルからの糖分子の排除が生じ, 高濃度では水
和シェルへの浸透が部分的に起こることが判明した。また, 排除傾向は
単に比べて二糖である trehalose と sucrose で強いことが分かった。タン
パク質の熱変性に対しては, α-β転移と多量体化の観測から変性自体よ
りも凝集を強く抑制することが判明した。変性剤による化学変性に対して
も抑制効果を示し, sucrose に比べて trehalose でその効果が大きいこと
が示唆された。 
[1] Paul H. Yancey. The Journal of Experimental Biology 208, 2819–2830 (2005). 
[2] Steffen Hengherr, et al. FEBS Journal 275, 281–288 (2008). 
[3] Nishant Kumar Jain, Ipsita Roy. PROTEIN SCIENCE 18(1), 24–36 (2009). 
[4] D. I. Svergun, et al. Proc. Natl. Acad. Sci. USA 95(5), 2267–2272 (1997). 
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       PF-BL10C 

SWAXS 法による糖溶液中における生体脂質リポソームの
構造特性および熱安定性の研究 

Study of structural properties and thermal stability 
of lipid liposomes in sugar solution by SWAXS method 

髙橋孝輔 1、平井光博 1、清水信隆 2、太田昇 3 

1 ，群馬大院・理工、 2 ，KEK-MLF、3 , JASRI 
 

[研究の背景と目的] 
 脂質二重層が単一膜小胞構造をとったものはリポソームと呼ばれ，古くから
生体膜のモデルとして幅広く研究されてきた。特に近年では DDS(Drug 
Delivery System)として製剤の分野で様々な応用・研究がなされている。一方，
糖分子は生体膜やタンパク質などの凍結・乾燥破壊に対する保護作用がある
ことが報告されており，製薬企業でも DDS リポソームの保存溶媒として糖を用
いるケースもある。しかし、実際の多くの応用・研究にも関わらず，糖による保
護機能に関するナノスケールレベルでの解析や構造学的知見は乏しい。 
我々は，以前より小角，広角 X 線散乱実験を用いることで，分子混雑下にお
けるリポソームの構造特性や構造熱安定性などが解析可能であることを既に
報告している 1)2)。そこで今回は，それら解析方法に従い、リン脂質の種類およ
び脂質組成，さらに緩衝液に用いる糖の種類と濃度を変化させ調製したリポ
ソームについて，構造特性および熱安定性について検討した。 
[実験方法] 
 測定には，高エネルギー加速器研究機構 Photon Factory BL10C 分光器な
らびに高輝度光科学研究センター SPring-8 BL40B2 分光器を用い，小角・高
角 X 線散乱(SWAXS)実験を行なった。リポソームの調製方法としては，リン脂
質(PC)，コレステロール(Chol)をモル分率 PC / Chol = 1/0.1 で混合した。リン
脂質(PC)には DPPC および DOPC を用い、緩衝液には，10mM HEPES buffer 
(pH=7.0)を用いた。この脂質懸濁液は高出力超音波破砕法によって単一膜小
胞(SUV)を調製した。糖溶媒は Sucrose(二糖)，Glucose(単糖)を用い，SUV・糖
混合溶液がそれぞれ 0 , 2.5 , 5 , 10 , 15 , 20 , 25 (wt.%)となるように混合した。  
[結果] 
 右図[A]は DPPC/Chol=1/0.1
の SUV に Sucrose 溶液を混
合した散乱曲線 I(q)である。 
また[B]は多分散性を考慮した 
ダブルレイヤード・ベシクル
を想定した Model 散乱曲線
I(q)である。[A]および[B]両
者とも q=0.18Å-1近傍のピー
クが一致しており，この結果
から SUV に Sucrose10wt.%溶
液が添加されるとダブルレイ
ヤード・ベシクルが生成される
ことが分かった。 
[文献] 

1) M. Hirai et al., J. Phys. Chem. B 2015, 119, 3398−3406. 

2) M. Hirai et al., J. Synchrotron Rad. (2013). 20, 869–874. 
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PF-BL10C 
ポリエチレングリコールがタンパク質の構造安定性

に与える影響  
The influence of polyethylene glycol on 

structural stability of proteins 
前澤侑吾 1 ・平井光博 1  

1 :群馬大・院理工  
【緒言】  
 分子混雑環境（crowding 環境）は ,溶液中のタンパク質の平
衡状態を変化させると考えられているが ,タンパク質の構造安定
性の研究の多くが希薄溶液で行われているため ,依然として曖
昧なままである。一方，polyet hylene glycol（PEG）は，生体物
質との特異的な相互作用がないため，潤滑剤・医薬製剤・化
粧品などに幅広く利用されると同時に，タンパク質の結晶化や
細胞融合なども使用されている。そこで， all-α タンパク質の
myoglobin と α+β タンパク質の lysozyme を用いて，PEG による
crowding 環境がそれらのタンパク質の構造安定性に対して及
ぼす影響を放射 X 線溶液散乱法および熱測定により検討した。
実験結果を 2 つの異なるモデル（選択的水和と選択的溶媒和
(水和シェルの PEG 分子による置換 )）に基づいて議論する。  
【実験方法】  
 ウマ骨格筋 myoglobin と卵白 lysozyme をタンパク質試料とし
て用い，crowding 環境にするため PEG(分子量 200，400，600，
1 0 00)を用いた。 pH7. 0 の 1 0ｍM HE PE S 緩衝溶液を緩衝液
( buffer)とした。タンパク質溶液と，PE G 溶液を 1 : 3 混合し最終的
にタンパク質濃度がそれぞれ 2. 0%,PE G 濃度がそれぞれ 5wt％，
1 0wt％，1 5wt％，20wt％，25wt％，30wt％になるように調製し，
これらを測定サンプルとした。また 30%PE G を混合したタンパク溶
液について昇温測定と DSC 測定を行った。  
【結果・考察】  
 myoglobin に関しては，低 PEG 濃度では ,Rg(回転半径 )値およ
び最大直径の減少が観察され ,高 PEG 濃度では ,タンパク質の
Rg および最大直径の増加が観察された。Rg 値の減少はタンパ
ク質周囲からの PE G 分子のタンパク質周辺からの選択的排除
と水和シェル密度の低下を示唆し ,Rg 値の増加は排除効果の
ためにタンパク質間の相互作用が支配的になることを示唆して
いる。また PEG の存在下では ,熱転移温度（全構造及びヘリック
ス  -  シート転移について）が低下し ,myoglobin 構造は PEG によ
って不安定化される。PEG の myoglobin と lysozyme に対する影
響の差異については現在，解析中である。  



       PF-BL6A 

X 線小角散乱法による 

コラーゲンプロリン trans-4-水酸化酵素の構造解析 

Small angle X-ray scattering analysis of  

collagen prolyl trans-4-hydroxylase 
 

宗田善久 1、庄村康人 1 

1 茨城大学 大学院理工学研究科 
 

   コラーゲンプロリン水酸化酵素(C-P4H)はコラーゲン前駆体ペプチド中の

プロリンの水酸化を触媒するα2β2ヘテロ 4 量体酵素であり、その反応機構の

解明は新規人口コラーゲンの開発に繋がることが期待されるが、そのために

は同酵素の立体構造情報が不可欠である。これまでに、αサブユニットの一部

とβサブユニット単体の結晶構造は報告されているが、活性部位周辺や複合

体全体の立体構造は明らかにされていない。また、ヒト由来α2β2ヘテロ 4 量体

の大腸菌を用いた共発現系の構築は先行研究で報告されているが、純度と

収率が低いために結晶化には至っていない。そこで我々は、精製標品の会合

状態および結晶化に繋げる有力な情報を得るために、X 線小角散乱（SAXS）

法による溶液構造の解析を行った。 

 標的タンパク質の産生には小胞体局在タンパク質発現系用大腸菌を使用し

た。LB 培地を用いて、空気を供給しながら培養を行い、αおよび βサブユニッ

トを Anhydrotetracyclineおよび IPTGでそれぞれ発現誘導した。超音波による

菌体破砕後の上清を Strep-Tactin アフィニティーカラム、陰イオン交換カラム、

およびゲルろ過カラムによって精製した。ゲルろ過クロマトグラフィーでは 2 つ

のピークが見られ、それぞれの画分について SAXS測定を行った。その結果、

後半ピークの画分は X 線に対して非常に感受性が高く、照射後すみやかに凝

集の傾向が確認された。また、前半ピークの画分は複数の成分を含むことが

Kratky プロットにより示唆され、これは後半ピークの成分が平衡移動により生

成したためと考えられる。一方、動径分布関数より算出された分子量はアミノ

酸配列から得られた C-P4H の計算分子量と良好な一致を示した。また、ab 
initioモデリングの結果と既に報告されているαサブユニット 2量体化ドメインの

構造モデルの結果を比較することによって、α2β2ヘテロ 4 量体中でのαサブユ

ニットおよびβサブユニットのおおまかな位置を推定することができた。  
 



       PF-BL27B 

精巣器官培養法を用いた精子形成に対する不均一放射線

照射場影響に関する検討 
Application of an ex vivo organ culture method to 
investigate impacts on spermatogenesis following 
exposure to intensity- and distribution-modulated 

radiation fields 
福永久典 1、神長輝一 2、宇佐美徳子 3、小川毅彦 4、Kevin Prise1、横谷明徳 2 

1 QUB-CCRCB、2 QST-東海、3 KEK-PF、4 横市大院-生命医科学 
 

背景：低線量の放射線あるいは低線量率の放射線による被ばく影響の特徴

は「その不均一な線量分布」にある。高線量域においては照射範囲内の全細

胞を放射線トラックが複数回通過する（ヒットする）と確率的にみなされるが、

低線量域では放射線がヒットする細胞は全体の一部に留まることになる。すな

わち、照射範囲内において「放射線がヒットする細胞とヒットしない細胞が混在

する」という状況が生じうる。このような不均一な線量強度分布が生じる低線

量域では、高線量域のように線量依存的に生物学的影響を推定することが出

来ず、放射線による被ばく影響の評価を困難にしてきた。 

目的：本研究では、放射光X線マイクロビームを用いて「放射線がヒットする細

胞とヒットしない細胞が混在する」状況を人為的に作り出し、不均一放射線照

射場が精子形成に与える生物学的影響について検討する。 

方法：2011 年に我々の共同研究グループによって精子幹細胞から生殖能の

ある精子の形成までの誘導を可能とする器官培養法が開発された(Sato et al. 

Nature 2011;471:504-7)。この系を応用して、器官培養上の精巣組織（ex vivo）
に対して放射光X線マイクロビームを用いた精密かつ局所的な照射を行うこと

によって、これまで実現不可能だった精子形成に対する不均一放射線照射場

影響をリアルタイムで顕微鏡下に観察した。 

結果：まず、精巣組織全体に均一に X 線を照射して精子形成を検討し、線量

依存的に精子形成が一次的あるいは永久的に阻害されるのが確認された。

これらは臨床的に一時的不姙、永久不妊に相当するものと考えられた。さらに、

マイクロビーム照射範囲を操作し、精巣体積約 50%に当たるように 5Gy を照射

した場合（すなわち 2.5Gy 換算相当）と、2.5Gy を全体に照射した場合で、精子

形成阻害の程度に明らかな違いが認められるのが確認できた。 

考察：「放射線がヒットする細胞とヒットしない細胞が混在する」という不均一放

射線照射場条件では、同じ照射線量であっても精巣組織内の空間的な照射

分布条件の差異によって精子形成に対する放射線影響が変わることが示さ

れた。今後、我々が開発した実験方法を用いることによって、低線量あるいは

特殊な放射線環境下での精子幹細胞の生物学的変化をより詳細に検証でき

るようになるものと期待される。 



図 2 グリシン、グリシルグリ

シンのSR スペクトル（ZF） 

MLF-S1 

SR の生命科学への展開へ向けて 

－タンパク質におけるミュオン停止位置の解析－ 
 

菅原洋子 1、藤田貴久 1、柳原功 1、山村滋典 1、A. D. Pant2、幸田章宏 2、 

下村浩一郎 2、髭本亘 3,4、石田勝彦 5、楠木正巳 6、三輪（有賀）寛子 7， 

F. L. Pratt8、藤牧拓郎 6、白木一郎 6、鳥養映子 3,6、永嶺謙忠 2 

1 北里大院理、2 IMSS KEK、3 ASRC JAEA、4．東工大、5 理研、6 山梨大、

7 北大触媒研、8 ISIS 

 
ミュオン科学の生命現象解明への展開を目指して、シトクロム c など電子伝

達に係るタンパク質を中心にSR 解析を進めている。SR データの理解のた

めには、ミュオンがタンパク質のどの部位に停止したかを明らかにすることが

必要不可欠である。 

タンパク質はすべてのタンパク質に共通なペプチド

結合部位（主鎖）と、アミノ酸の種類に依存して構造

の異なる側鎖から構成されている（図１）。主鎖からの

情報の抽出を目的として、側鎖が H のグリシン

（NH3
+CH2COO-）(Gly)と、そのオリゴマーでペプチド

結合をもつグリシルグリシン(Glygly)についてSR 測

定を行った。緩和スペクトルには明確な差異が認め

られた（図２）。第一原理計算の結果[1]を参照し、ア

ミノ酸の末端のカルボキシル基（-COO-）に停止した

ミュオン（Gly）と、ペプチド結合（-CONH-）に停止した

ミュオン（Glygly）の振る舞いの差異を反映していると

理解される。また、シトクロム c、ポリグリシンにおい
て縦磁場 20G 近傍で緩和の極大が観測されているが、これに対応するピーク

が Glygly でのみ観測され（図３）、ペプチド結合に由来する現象であることを明

らかにすることができた。今後、このピークが 14N の四極子モーメントに由来す

る準位交差共鳴か、また、この現象にタンパク質の 2 次構造依存性がみられ

るか等を明らかにしていくとともに、芳香族アミノ酸側鎖に注目した解析へと展

開させていくことを予定している。 

 

 

 

 

 

 
[1] A. D. Pant et al., JPS Conference Proceedings（in press）. 

図 1 タンパク質の構造 

図 3 シトクロム c(a)、ポリグリシン(b)、グリシルグリシン(c)の緩和パラメータ（）の縦磁場依存性 
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微小管脱重合反応を推進する 

遷移段階 KIF2-チューブリン複合体の溶液解析 

 
Catalytic Mechanism of 

Microtubule Depolymerization via 
KIF2-Tubulin Transitional Conformation 

 
小川	 覚之 1、西條	 慎也２、清水	 伸隆２、蒋	 緒光 1、廣川	 信隆	１	

１ 東京大学・大学院医学系研究科・細胞生物学解剖学	

／分子構造動態病態学講座、２ KEK-放射光	

 

 細胞の骨格である微小管は KIF2 というモータータンパク質により解体（脱重

合）、その長さが制御されている。少ない数の KIF2 が ATP を使って巨大な微

小管を、先端から順番に効率良く解体することは知られていたが、それを可能

にするメカニズムはこれまで不明であった。 

 そこで我々は KIF2 による微小管の脱重合がどのような秩序立った機構によ

り駆動されているのか明らかにするため、脱重合反応の溶液中解析を行なっ

た。我々はサイズ排除クロマトグラフィーの改良に加え、分子量を正確に求め

るために多種測定法によるクロスチェックを行ない、さらに効果的に X 線小角

散乱解析および X 線結晶解析を組み合わせることにより、KIF2 により微小管

脱重合反応が推進される際の遷移段階の複合体の溶液構造を明らかにし

た。  

 その結果、ATP を加水分解する過程で、KIF2 分子１つがチューブリン２量体

２セットを相手に大きな複合体を形成してまとめて解体することが分かった。つ

まり KIF2 は少ない分子数で ATP を効率良く利用し微小管を解体する「省エネ

モーター」であった。微小管の脱重合は神経の伸び縮みや細胞の分裂など生

命現象の要となる反応であり、その仕組みを明らかにしたことは神経変性疾

患や癌の病態解明の重要な基盤となる。 



       BL6A 

角層細胞間脂質モデルに及ぼすセラミド化学構造の影響 
Effect of chemical structure of ceramides in 
intercellular lipid model of stratum corneum 

 
小幡誉子 １、表萌々１、新井裕子 １、木下祥尚 ２、清水伸隆 ３、高橋 浩 ４ 

１ 星薬大、２ 九州大、３ KEK-PF、４ 群馬大 
 

【目的】皮膚は生体を脱水や遺物侵入から保護しているが、その物理的保護

作用の中心をなすのは「角層」の細胞間脂質が形成するラメラ構造である。角

層は、ケラチンを主とした角層細胞と細胞間脂質で構成され、細胞間脂質は

約 13 nmの長周期ラメラと約 6 nmの短周期ラメラが六方晶あるいは直方晶の

充填構造をとる。これまでの多くの研究から、皮膚のバリア機能の低下が規

則的な脂質配列の乱れに対応する可能性が示されてきた。細胞間脂質の微

細構造変化や、適用される製剤成分との相互作用を詳細に調べることは、皮

膚のバリア機能の制御が必要な経皮吸収型製剤や化粧料の開発において重

要である。細胞間脂質は、数百種類にのぼるセラミド、コレステロールおよび

その関連化合物や遊離脂肪酸など多数の構成成分を含んでおり、種々の測

定において角層自体を使用する実験は結果的に測定データが不明瞭となり

正確な評価が難しい。そこで、セラミド [NDS]（CER[NDS]）、セラミド [NP]

（CER[NP]）を中心に代表的な細胞間脂質を含む脂質モデルを調製し、その特

性を調べた。【方法】脂質モデルの調製 ：CER[NDS]、CER[NP]、コレステロー

ル（CHOL）、パルミチン酸（PA）をクロロホルム : メタノール混液に溶解した。

有機溶媒を留去し、精製水を加え水和させ、凍結乾燥を行った。示差走査熱

量（DSC）測定 ：得られた脂質モデルをアルミパンに充填し、熱挙動を調べた。

放射光 X 線回折 ：脂質モデルをガラスキャピラリーに充填し、温度走査小角・

広角同時測定を行った。【結果・考察】CER[NDS]あるいは CER[NP]、CHOL、

PA の等モル混合物では、相転移は比較的高温で生じる傾向が認められたが、

CER[NDS]および CER[NP]を共融混合物として配合した脂質モデルでは、角

層内で生じる相転移に類似した温度で相転移が得られた。また、CER[NP]モ

デルでは、赤外吸収スペクトルのうち水酸基に由来する吸収が大きかった。

CER[NDS]および CER[NP]を共融混合物として配合したモデルでは、実際の

細胞間脂質の熱特性と類似した挙動が得られ、脂質モデルとしての有用性が

示唆された。細胞間脂質の主要成分のなかから、代表的な成分に絞り込み脂

質モデルを調製することにより、角層内部で生じる変化の一部を明瞭に観察

することが可能となり、種々の測定で得られるデータを正確に解析することが

できた。角層内ではきわめて多数の脂質が複雑に相互作用しており、結果的

に測定で得られる信号は不明瞭であるが、外部刺激から生体を保護する強固

なバリア機能を形成すると考えられる。 



      PF-BL10C 

食品巨大糖タンパク質プロテオグリカンの溶存状態 

Solution properties of a glycoprotein proteoglycan 
 

渡邊 康・（国研）農研機構 
 

タンパク質や多糖などの生体高分子の関連する多様な分野において、それ

らの溶液中の構造特性解析は重要である。そのなかでも、食品に関連する粘

性糖タンパク質は高分子量で大量（60-90 wt%）の糖鎖が結合しているため、

その結晶化や NMR 解析は難しく溶存状態の知見は十分でない。軟骨プロテ

オグリカンは細胞間マトリックスの主要構成成分であり、イオン成分の膜透過

性を調整するなど生理的に重要な機能や構造体構成成分としての物理的な

機能を果たしている。本研究では、高分子量糖タンパク質の溶液中の構造物

性評価における溶液散乱測定の有効性の検証を進行中である。本年は食品

関連糖タンパク質であるサケ軟骨プロテオグリカンの溶液物性についての評

価結果について報告する。 

水溶液中の分子量はレーザー光散乱測定により評価した。水溶液中の分

子鎖構造は、放射光小角Ｘ線散乱測定により評価した。溶液Ｘ線散乱測定装

置は、高エネ機構 PFBL10C（検出器：一次元位置敏感比例係数装置、Ｘ線波

長：0.1488 nm、試料検出器間距離：1.98 m）を使用した。得られた散乱データ

は試料直前のイオンチェンバーの出力により入射Ｘ線強度の補正をした。 

光散乱測定の結果として、サケ軟骨プロテオグリカンは生理的な条件では、

重量平均分子量は約40万で、ゲル濾過クロマトグラフィー分離により、分子量

は約 100 万から数万の分布がある予備的結果を得た。水溶液中のサケ軟骨

試料の主要成分の分子鎖構造は、排除体積を持ったほどけた構造であり、高

分子鎖の堅さの指標である持続長は約 9 nm と評価された。今後、さらに測定

条件を精査することによりサケ軟骨プロテオグリカンの溶液中の分子特性解

析を深める予定である。 

 

 

 

 

 



       KEK・COI 棟／クライオ電顕室 

KEK-PF 共同利用クライオ電子顕微鏡の 
準備状況 

Current Status Toward User-Operation of Cryo-EM in the KEK-PF  
    
湯本史明 1、田辺幹雄 1、安達成彦 1、川崎政人 1、千田俊哉 1  

1 KEK 物質構造科学研究所 構造生物学研究センター 
 

放射光 X 線を利用した生体高分子の立体構造解析は、欠かせない技

術として生命科学の発展や創薬プロセスに貢献してきた。その一方で、近年

の電子直接検出器や位相板、画像解析技術等の向上により、 クライオ電子

顕微鏡を用いたタンパク質（および、その複合体）の単粒子解析技術において

も近原子分解能の解析が可能になってきた。現在世界各地の大学あるいは

研究所では、結晶化の難しいタンパク質複合体等の構造解析を推進するため、 

急速に最新鋭の電子顕微鏡装置の導入が進められている。特に、Diamond 

Light Source（イギリス）、ESRF（フランス）をはじめ、放射光施設においても、X

線結晶構造解析や X 線小角散乱解析（SAXS）と合わせた複数の技術を用い

て解析を行う相関構造解析をリードしていくため、クライオ電子顕微鏡解析の

環境を整える動きが活発になってきている。日本においても、日本医療研究

開発機構（AMED）による創薬等先端技術支援基盤プラットフォーム事業

（BINDS）などを通じて、 最高峰のクライオ電子顕微鏡装置の導入が進めら

れている。この中で、KEK-PF においては共同利用のための電子顕微鏡施設

の設立とクライオ電子顕微鏡装置（Talos Arctica（Thermo Fisher Scientific））

の導入が現在進行中である。 

本発表では、クライオ電子顕微鏡の共同利用に向けた仕組み作りと、

クライオ電子顕微鏡室の設立及び電子顕微鏡装置の導入作業の進捗状況を

報告する。将来的には構造生物学研究センターの構造生物実験準備棟の施

設を利用して、サンプルの最終調製を行うことや、各ユーザーが適切な手法

で調製してきたサンプルを持ち込み、専門家と共に計測を行うことができる施

設にしていきたいと考えている。また、それらのサンプルを用いて、大規模自

動結晶化・観察装置を使った結晶化条件のスクリーニング、X 線結晶構造解

析、SAXS、クライオ電子顕微鏡のデータ測定を並行して行うことで相関構造

解析を可能とする環境を構築していきたい。 



PF/BL-10C, BL-15A2, クライオ電顕室 

 

LRH-1-DNA-Coactivator 複合体の相関構造解析  
   Hybrid methods on LRH-1-DNA-Coactivator Complex 

 ◯湯本史明・KEK-PF、サブリン エリーナ・UCSF、清水伸隆・KEK-PF、 
フレッテリック ロバート・UCSF、千田俊哉・KEK-PF 

1 KEK-PF、2 UCSF 
 

Liver Receptor Homolog-1(LRH-1)は、核内受容体であり、転写因子と

して様々な遺伝子の発現制御を行っている。ヒトLRH-1は初期発生をはじめ、

肝臓、小腸、膵臓、卵巣など様々な臓器の発生過程に関わり、ステロイド合成

やコレステロールの恒常性の維持に関与している。一方、LRH-1 は癌細胞の

異常増殖にも関わることが知られ、創薬ターゲットタンパク質としても認識され

ている。実際に、米国では LRH-1 をターゲットにした薬剤候補化合物スクリー

ニングが行われ、いくつかの報告がある。LRH-1タンパク質のドメイン構造とし

ては、N 末端ドメイン(NTD)、Zinc Finger と Ftz-F1 ヘリックスから構成される

DNA 結合ドメイン（DBD）、天然変性領域を含むヒンジ領域(hinge)、そしてリガ

ンド結合ドメイン（LBD）から構成されている。これまでに DNA を結合した DBD、

リガンドを結合した LBD、LBD とコアクティベーター由来ペプチド、LBD とβカテ

ニンアルマジロ領域の複合体、LBD と DAX-1 LBD との複合体の立体構造解

析が行われてきた。このように LBD を中心として、LBD とコアクティベーターや

コリプレッサーとの相互作用、活性化あるいは抑制の分子機構については多

くの成果が報告されているものの、LRH-1 全長タンパク質としてそれぞれのド

メインがどのように協調的に機能するかについては不明のままである。 

そこで、我々は LRH-1 全長タンパク質の構造解析を試みている。ヒト

LRH-1 全長分子について大腸菌を用いた大量調製系を確立し、Cyp7A、

inhibinα、Dax-1 といった LRH-1 が発現制御を行う遺伝子のプロモーターに由

来する DNA 2 重鎖との複合体として、安定に調製できることを確認している。

また、この複合体中の LRH-1 は Coactivator に由来するペプチド断片を結合

することから 3 成分複合体としての調製も可能である。これまで、結晶化条件

のスクリーニングを行ってきたが、結晶化には至っていない。また並行して X

線溶液散乱解析を行い、さらにネガディブ染色したサンプルについて電子顕

微鏡を用いた解析を試みている。本発表では X 線と電子顕微鏡を併用した、

LRH-1 による遺伝子発現制御の分子機構の解明に向けた取り組みについて

報告する。 

 



       PF-小角散乱ビームライン/ PF-BL-6A・10C 

ヒトモデル消化液中での胆汁酸混合ミセルの形態変化におけるコレ

ステロールの影響 
Effect of cholesterol on morphology of bile salt based 

mixed micelles in human model digestive juices 
 

相澤秀樹 1、小竹（奈良）英一 2、市川創作 3 

1摂南大薬、2 農研機構食品総合研究部門、3筑波大生環系 
 

医薬品もしくはサプリメントに含まれる脂溶性有効成分は、腸内で胆汁酸混

合ミセルに可溶化され、腸で吸収される。したがって胆汁酸混合ミセルは、脂

溶性有効成分の可溶化と吸収に大きな役割を果たしており、胆汁酸混合ミセ

ルの組成、構造、腸への脂溶性有効成分の吸収性との関係を明らかにするこ

とは、脂溶性有効成分の体内吸収を制御する技術開発に有用な基礎的知見

となる。これまで我々は、ヒトの十二指腸における胆汁酸混合ミセルの組成に

もとづいて、胆汁酸、モノオレイン、およびオレイン酸、1-パルミトイル-sn-グリ

セロ-3-ホスホコリン（MPPC）、あるいは 1-パルミトイル-2-オレオイル-sn-グ

リセロ-3-ホスホコリン（POPC）のどちらか一方を任意の割合で混合した胆汁

酸混合ミセルの構造を明らかにした結果、MPPC あるいは POPC の割合によ

らず混合ミセルは円柱状で形状が変化することなく大きさが変化することがわ

かった[1-2]。本研究では、本来の胆汁酸混合ミセルの成分の一つであり血液

成分の一つであるコレステロールを、これら組成の異なる混合ミセルに添加し、

フォトンファクトリー BL-６A および 10C に設置されている小角 X 線装置を用

いて測定し散乱曲線を得た。その散乱曲線に幾何学構造モデルに基づく理論

散乱曲線をあわせることで、これら組成の異なる混合ミセルの大きさと形状を

求めた。その結果、コレステロールの有無にかかわらず、またMPPCあるいは

POPCの割合によらず混合ミセルは円柱状で形状が変化することなくその大き

さが変化することがわかった。コレステロールは、ミセルの変化過程には影響

を与えなかったが、ミセルの大きさに若干の影響を与えた。この結果は、昨年

発表した緑黄色野菜に多く含まれる脂溶性食品成分β-カロテンが胆汁酸混

合ミセル内部からヒト腸管モデルであるCaco-2細胞へ吸収量を測定した際の

胆汁酸混合ミセルの構造変化を検討した結果[3]と同じだったことから、コレス

テロールは、ミセルの構造変化に影響をあたえないことが推察された。 

[1] Hernell, O., Stagger, J. E., Carey, M.E., Biochemistry, 29, 2041-2056 (1990). 

[2] H. Aizawa, S. Ichikawa, A. Nagao, 第 3回物構研サイエンスフェスタ,2015

年 3月 

[3] H. Aizawa, E. Kotake-Nara, S. Ichikawa, 2016年度量子ビームサイエンス

フェスタサイエンスフェスタ,2017年 3月 
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脂質立方相の構造パラメータに対する 

重水置換効果の再検討 
Reexamination of water isotope effect on structural 

parameters of lipidic cubic phase 
 

高橋 浩, 定直高太郎 
群馬大院理工 

 

重水と軽水では僅かであるが、融点、沸点等の物理的性質に差がある。ま

た、他の分子との相互作用においても差が存在する。これが原因となって、細

胞増殖速度の低下、日周期リズムの遅れなど、様々な生理機能において重

水置換効果が生じる。しかし、詳細な分子機構は、ほとんどわかっていない。

その解明を目指し、様々な生体分子に対する重水の置換効果が研究されてき

ている。我々も X 線回折測定により、様々な生体脂質分子集合系で研究を行

い、重水による格子定数の減少効果を見出し [1]、過去のフェスタにおいても、

その結果を報告してきた。我々が調べた範囲では、最も大きく格子定数が変

化した系は、モノオレイン・水系が形作る両相連続立方相であつた。本研究で

は、このモノオレイン水系の空間群 Pn3m の立方相に対する重水置換による

構造変化をより詳細に調べた。解析は、簡単な構造モデルを構築し、そのモ

デルから計算される X 線回折強度と観察強度を比較することで行った。重水

置換によっても膜構造中のモノオレイの有効分子体積は変化しないと仮定し、

上記の構造モデルと合わせて検討した結果、下図に模式的に示したように、

構造パラメータの１種である界面面積が重水置換によって減少することを見

出した [2]。この結果は、水素結合エネルギーの違いから、定性的には理解で

きることを示すと伴に、立方相から逆ヘキサゴナル相への転移に対する重水

置換効果についても報告する。 
  

 
 

1.  H. Takahashi, K. Jojiki, Chem. Lett. 41 (2012) 1101–1103. 
2.  H. Takahashi, K. Jojiki, Chem. Phys. Lipid 208 (2017) 52–57. 
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PF-AR NW12A でのオフライン顕微分光装置の開発と 

その利用について 
The Development of Offline Spectroscopic System 

at PF-AR NW12A 
 

引田理英 1,2、山田悠介 1,2、松垣直宏 1,2、平木雅彦 2,3、千田俊哉 1,2 
1高エネ機構 物構研 フォトンファクトリー 

2総研大 高エネルギー加速器研究科 
3高エネ機構 共通 機械工学センター 

 
現在の構造生物学研究においては、X 線結晶構造解析法だけではなく、クラ

イオ電子顕微鏡や分光法等の様々な手法を多角的に利用した研究が展開さ

れるようになってきている。そこで KEK-PF のタンパク質結晶構造解析用ビー

ムラインのAR-NW12Aでは、これまで行っていたタンパク質のX線回折実験と

併せて、レーザー光や白色光を光源としたタンパク質溶液及び結晶の分光測

定が可能な装置の開発を行っている。本装置は X 線回折実験と分光実験の

同時測定を可能としたオンライン顕微分光装置と、オフラインでも分光測定が

可能なオフライン顕微分光装置の開発を行っている。 

オフライン顕微分光装置は、AR-NW12A のコントロールキャビンに建設された

レーザーブース内に設置しており、結晶照射点での白色光の集光径は 100μm

になっている。またゴニオメータ、クライオヘッドも使用可能になっており、室温

測定、低温測定どちらでも選択可能となっている。本ポスターでは、本装置の

概要及び今後の利用について報告する。また、開発中のオンライン顕微分光

装置について、その進捗を報告する。 

本顕微分光装置の開発は主に、PDIS（創薬等支援技術基盤プラットフォーム

事業）および BINDS（創薬等先端技術支援基盤プラットフォーム）からの支援

を受けて行われた。 

 



 

中性子散乱による蛋白質のドメイン運動の研究 
Investigation on domain motion of protein  

by neutron scattering  
 

1杉山正明・1井上倫太郎・2小田 隆・3苙口友隆・2佐藤 衛 
1京都大学原子炉実験所・2横浜市立大学・3慶応義塾大学 

 
蛋白質の機能発現とその構造揺らぎ、特に内部のドメイン運動は密接にかか

わっていると考えられており、溶液中の蛋白質の内部運動の解明が重要視さ

れている。この蛋白質内部の運動は空間スケールで 10-100Å、時間スケール

で 10-1000nsec と予測され、計算機を用いた研究が主として行われてきた。こ

れはこの時空間の運動を実験的にとらえることが非常に困難であることに由

来する。この困難さを克服し、実験的にこの時間・空間スケールの運動を捉え

るアプローチの一つが MD-SAXS 法である。MD-SAXS 法では実測の SAXS

データの結晶構造からずれを内部運動の揺らぎによる起因するとし、MD 計算

により SAXS データのずれを再現する内部運動を求めている。 

 MD-SAXS 法は運動の時間的・集団的平均値である SAXS データを取り扱っ

ており、その意味において「直接」内部運動を見ていないという欠点がある。

(例えば運動の時間情報は欠落してる) そこで我々は中性子スピンエコー法

を用いて上述の時間・空間スケールでの溶液中の蛋白質の中間散乱関数

I(Q,t)を測定し、内部運動の解析を行った。中性子スピンエコー法で得られる

中間散乱関数は３つの運動(併進拡散・回転拡散・内部運動)を含んでいる。ま

ず、動的光散乱により併進拡散を評価することで、中性子スピンエコー法で得

られる中間散乱関数よりこの成分を除去した。次に長時間 MD 計算

(-1000nsec)を行い回転拡散・内部運動を見積り、更に主成分解析を行って、

内部運動に含まれている運動と実際の測定された中間散乱関数との関係を

明らかにした。 

 実験・解析の詳細は当日のポスターで紹介する。 

 



       PF-BL14C 

Talbot 干渉計を用いたＸ線ストロボスコピック位相ＣＴ 
X-ray stroboscopic phase CT using Talbot 

interferometer 
 

呉彦霖、高野秀和、百生敦 
東北大多元研 

 
広いＸ線エネルギーバンド幅で機能する Talbot 干渉計あるいは
Talbot-Lau 干渉計を用いたＸ線位相イメージングでは、白色シンクロト
ロン放射光とCMOSセンサーを用いた高速Ｘ線カメラを組み合わせた位
相ＣＴ測定の高速化により、ミリ秒時間分解能での動的位相イメージン
グ撮影、および、サブ秒～秒オーダーの時間分解能での４Ｄ位相ＣＴ撮
影が可能であることを示してきた［1、2］。さらには、ストロボ法を併
用することにより、マイクロ秒の時間分解能で動的撮影ができることも
実証している［3］。 
本研究では、白色放射光を用いた Talbot 干渉計について、連続縞走査計
測法［4］とストロボスコピックな計測法を組み合わせることにより、マ
イクロ秒オーダーの繰り返し現象を高速で３次元計測する手法の開発を
試みた。一例として、25Hz で伸縮させる繰り返し応力下にあるゴム試料
の圧縮伸長する繰り返し現象を高空間分解能で高速で捉えるストロボ位
相ＣＴの予備実験に最近成功した。 
 
 
参考文献 
[1] A. Momose et al., Opt. Express 17, 12540 (2009). 
[2] A. Momose et al., Opt. Express 19, 8423 (2011). 
[3] M. Olbinado et al., APEX 6, 096601 (2013). 
[4] S. Kibayashi et al., AIP Proc. 1466, 261 (2012). 
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単スリットを用いたＸ線位相コントラスト CT の再構成法 
Investigation of re-construction method in X-ray 

phase-contrast CT imaging with a single slit 
 

藤森 茜 1，岡本博之 2，水野 薫 3 

1 つくば国際大医療保健，2 金沢大医薬保健，3 島根大学総合理工 
 

X線位相コントラスト法は，医学応用に向けた研究が精力的に行われ，

将来的には CT装置の開発が期待される．しかし，従来の方法では，精密

な光学系の回転方法，光学素子のサイズ，得られる画像の定量性，等の

問題から実用化に至っていない．そこで，単スリットのみで位相像が得

られる手法に着目し，CT装置を作製した．1) この方法は光学系が単純で

あり，光学系を回転しての CT化にも，容易に対応できると考えられる． 

図 1 に，単スリットを用いた位相コントラスト CT 装置の概略を示す．

単スリットで線状に整形した単色 X線を試料に照射し，CCDカメラで撮

影する．同じ配置で試料を回転させながら，180°方向から撮影する．そ

の後，試料を z方向に移動させ，同様な撮影を繰り返し，必要な範囲の画

像を収集する．得られたそれぞれの線状像の z方向強度分布から，積分強

度，期待値，標準偏差を統計的に計算し，吸収，屈折，小角散乱のそれ

ぞれの一次元投影データを得る．同一 zの投影データから，x-y平面の断

層像を再構成する．同様に，測定した zの範囲のそれぞれで再構成を行う．

得られた幾つかの zの再構成像より，三次元画像を構築する． 

実験は，KEK-PF, BL-20B を利用し，X 線エネルギー20.7keV，カメラ

長 L=700mm，スリット幅 20µm，スライス間隔 20µmとした．試料の形状

を図 2 に示す．試料は，a：アクリル製そろばん珠様部品，b：アクリル

製円柱，c：発泡樹脂製円柱の 3つの部品からなり，aは屈折，cは小角散

乱を検出する目的で設置した．これらをアクリル製の円筒で囲み，水で

満たした．得られたデータを FBP

（filtered back projection）法で再構成し

たところ，図 3のように吸収像では

観察されない材質の違いや境界が，

屈折像や小角散乱像では描出され

た ． こ の 他 に ML-EM(maximum 

likelihood expectation maximization)法，

OS-EM （ ordered subsets expectation 

maximization）法でも再構成を行い，

再構成法の検討を行った． 

1) 岡本博之 et al,第 30回放射光学会年会 9P105. 

図 1．実験装置  図 2．試料の形状 

図 3．得られた位相像(左から吸収,屈折,散乱） 

2mm 
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逆格子空間マッピングと局所ロッキングカーブ法による 

Al イオン注入 SiC 基板の歪状態の観察 
Observation of strain field in Al ion-implanted silicon 

carbide crystals by reciprocal space mapping and 
local rocking curve imaging 

 
高橋由美子 1，平野馨一 2，志村考功 3，長町信治 4 

1 日大量科研，2 KEK-PF，3 大阪大院工，4 (株)長町サイエンスラボ 

 
ワイドギャップ半導体である SiC はパワーデバイス材料として急速に発展し

ている材料の一つであるが、イオン注入やそのダメージ回復のためのアニー

ル処理が不可欠であるため、これらのプロセスが材料に与える影響の詳細を

解明する必要がある。本研究では特に広域歪分布状態に着目してイオン注入

の影響を評価する方法を検討している。このため逆格子空間マッピングによっ

て歪状態を観察し、さらに斜入射 X 線トポグラフィー光学系にアナライザ結晶

を加えた角度分解トポグラフィー[1]に局所ロッキングカーブ法[2]を組み合わ

せた方法を試みた。 

 試料は 4H-SiC(0001)基板で膜厚 5m のエピタキシャル層に基板温度 500℃、

イオン濃度 11021 ions /cm3 で Al イオンを注入後、1800℃で 5 分間アニール

を行っている。 

実験は KEK-PF，BL-14B、BL-3C で行った。0008 ブラッグ反射近傍の逆格

子マップでは 0008 反射から[-1 -1 2 0]方向にシフトした散漫な散乱が観察さ

れイオン注入プロセスの影響と考えられる。11-28 反射局所ロッキングカーブ

から再構成したイオン注入層近傍のピーク位置分布でも場所に依存して30 

rad 程度のピークシフトが見られ、マクロな変形・歪場の存在がうかがえる。

今後さらに詳細な検討を行う。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

[1]  T. Ishikawa, S. Kikuta, K. Kohra., Jpn. J. Appl. Phys. 24, L559 (1985). 

[2]  志村考功, 細井卓治, 渡部平司, 日本結晶学会誌 54, 47 (2012). 

図 1 Ａｌイオン注入４H-SiC の逆格子空間マッピング(左)と

局所ロッキングカーブピーク位置分布(右) 
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中性子イメージングを用いた二軸応力試験手法の開発 
Development of a Biaxial Tensile Testing Method 

with a Neutron Imaging Apparatus 
 
張 朔源 1、林田 洋寿 1、桐山 幸治 1、鈴木 淳市 1、及川 健一 2、篠原 武尚 2  

1 CROSS、2 JAEA 
 

 

  近年、軽量化、安全性向上等の観点から輸送機器等の分野で高強度材料

の利用が進んでいる。しかし、高強度材料には成型性が低くなるという課題が

ある。 

 そこで我々は板材の変形挙動分布（結晶組織構造の分布）を微視的に調べ

ることを目指して、二軸引張試験機と中性子ブラッグエッジイメージング法を組

み合わせた観測法の開発に取り組んでいる。 

 そのためにまず通常使用される横置型の二軸引張試験機を物質・生命科学

実験施設（MLF）のエネルギー分析型中性子イメージング装置「螺鈿」に縦置

きに設置できるように改良した。 

 中性子実験では 540MPa 級熱延高張力鋼板（厚み 3.2mm）の十字形試験片

の 28.8mm×28.8mm の観測面に対して、無負荷状態、弾性領域、塑性領域、

除荷状態のブラッグエッジプロファイルを取得した。弾性領域、塑性領域の負

荷状態では応力比σx:σy＝1:1や4:1（x方向が圧延方向）の二軸引張応力を印

加した。ブラッグエッジプロファイルを解析し、格子面間隔とブラッグエッジの幅

（半価幅）の二次元分布を求めた。応力印加状態では無負荷状態と比べて試

験片の厚み方向の格子面間隔が縮み、ブラッグエッジの幅が広がる結果が

得られた。ブラッグエッジの幅の広がりは転位密度の増大によると思われるが、

その定量的な検証やこれらの量の二次元分布の妥当性の検証は今後の課

題である。 
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高分解能 CT を用いた CFRP 内に発生した亀裂の観察 
 

Observation of cracks in carbon fiber reinforced plastics 
using high-resolution computed tomography 

 
渡邊稔樹 1・武市泰男 1,2・丹羽尉博 1・木村正雄 1,2 

1 KEK-放射光 II、2 総研大 
 

我々は航空機用構造材料の特性向上のためのヘテロ構造因子の解明に
取り組んでいる[1]。炭素繊維強化樹脂（CFRP）は軽量かつ高い強度を持
つため、航空機への利用など広く産業分野への応用が行われている材料
である。このような構造材料の機械的性質及び耐久性の向上には、破壊
現象の起点となる亀裂の発生と進展をマルチスケールで理解することが
重要である。高空間分解能で 3D イメージングが可能である放射光を用い
たコンピュータ断層撮影（CT）法は、CFRP 内に発生した亀裂などの内
部構造の観察に対して非常に強力な手法である。 

高エネルギー加速器研究機構の PF-AR NW2A に導入した XAFS-CT 装
置の概略を図 1 に示した。CFRP を構成する炭素などの軽元素は硬 X 線
の吸収が非常に小さいため、X 線が物質を透過する際に生じる位相差を
可視化する位相コントラスト法を用いた 3D イメージングを行った。本発
表では、図 2 に示した CT 測定用の荷重試験ステージを用いて、CFRP 試
験片に荷重を印加した状態で in situ 測定した結果について報告する。 

本研究は内閣府の戦略的イノベーション創造プログラム（SIP）｢革新
的構造材料｣ （ユニット D66）（管理法人：JST）の支援により実施した。 

 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 NW2A に導入した CT 装置の概略図  図 2 荷重試験ステージ 

[1]木村ら、日本放射光学会年会・放射光科学合同シンポ 1D004 (2017) 
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電子線ライナック 99Mo/99mTc 製造システム  
99Mo/99mTc  Production  System  using  an  Electron  LINAC  

  

津口明 1)、鈴木祐未 1)、蓼沼克嘉 1)、Jang  Jaewoong2)、井上佳徳 2)、上坂充 2)、山本昌志 3)、

田所孝広 4)、関本俊 5)、大槻勤 5)  
1)㈱化研,  2)東京大学,  3)㈱アキュセラ,  4)㈱日立製作所,  5)京都大学  

  
   電子線形加速器で発生させる制動放射線を利用する検討を行い、効率的に
99Mo/99mTc や 67Cuなどの医療用放射性核種の製造が可能であることを確認できてい

る。これまでの検討の結果、本邦では100%輸入に依存している 99Moの国内需要量レ

ベル（10〜20  TBq/週）の製造、その 99Moを原料として診断薬 99mTc を１回に1〜

10TBq抽出できるTcMM法（99mTc マスターミルカー：活性炭とアルミナの組合せ）

および高いMo吸着能を有するアルミナ（NAC）カラムを内蔵する小型 99mTc ジェネ

レータ（GBqレベル）、これらを可能とする電子線ライナック 99Mo製造 TcMM  &  

NAC-99mTc 抽出のプロセスとシステム（下図）を発表する。  

   世界中依然として濃縮ウランおよび原子炉照射利用に頼っている現状であるが、本発

表の電子線ライナックによる 99Mo製造法、さらにTcMM法とNAC-99mTc ジェネレ

ータ製造法を組合せたシステムによれば、世界的に偏在している 99Mo製造・供給を改

善し、99Mo-99mTc の分散型製造を可能とするものである。  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

キーワード  

電子線形加速器（Electron  Linac）,  モリブデン99（99Mo）,  テクネチウム99m（99mTc）,  

核医学,  Mo ターゲット、テクネチウムマスターミルカー（99mTc  master  milker）,  テ

クネチウムジェネレータ（99mTc  generator）  
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縦偏光放射光を用いた医学イメージングシステムに関する

基礎的検討 
Basic study on medical imaging system using 
vertically polarized synchrotron radiation at BL-14C. 

亀沢知夏 1、兵藤一行 2 

１ 総研大、 ２ ＫＥＫ 
 

本文（14 ポイント） 

BL-14C は縦型ウィグラーから発生する縦偏光放射光を利用できる特長的

な実験ステーションである。白色 X 線または高エネルギー（10-80 keV 程度）

の単色 X 線が利用でき、微小血管造影法などの吸収コントラストイメージング、

Ｘ線干渉計や Diffraction Enhanced Imaging(DEI)法、Dark Field Imaging(DFI)法、

タルボ干渉計などの位相コントラストイメージング等に利用されている。この実

験ステーションで開発されている X 線分光素子（シリコン結晶）を用いるＸ線イ

メージング法では、縦偏光放射光に対して水平方向の照射野を広げることが

可能なＸ線分光素子を設置している。このことは、X 線分光素子の回転面が重

力的に最も安定である床面に水平な状態に設置できるとともに、常設している

大型 X 線干渉計を含めて X 線分光素子と同一の水平面内に試料やＸ線検出

器を設置できる利点がある。一方、一般的には垂直方向には角度分解を行う

X線分光素子を設置していない。今回、このことがX線画像に及ぼす影響につ

いて X 線 CCD 検出器（浜松ホトニクス C9300-124A）を使用して、MTF チャー

ト（Type14）を用いた矩形波レスポンス関数により得られる X 線画像の空間分

解能に関する基礎的検討を行った。角度分解を行う X 線分光素子を設置して

いない垂直方向でも、半陰影による画像上のボケが生じないことを定量的に

評価できた。 

 
図 １ Ｘ線発光点の大きさと半陰影の関係 
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ミュオン特性 X 線を用いた元素分析の 

リチウムイオン電池への応用 
 

Application of elemental analysis by muonic x-ray 
 for a lithium-ion battery  

 
梅垣いづみ 1, 樋口雄紀 1, 野崎洋 1, 二宮和彦 2, 久保謙哉 3, 反保元伸 4,  

河村成肇 4, Patrick Strasser4, 三宅康博 4, 杉山純 1 

1 豊田中研, 2 大阪大学, 3 国際基督教大学, 4 KEK 物構研 

 

ミュオン特性 X線のエネルギーが、通常の蛍光 X線に比べて約 200 倍高く

なることを利用して、ミュオン特性X線を用いた軽元素の非破壊元素分析研究

が進められている元素分析研究が進められている。ミュオン特性 X線を用い

た元素分析は 30 年以上前から知られていたが[1]、J-PARC で大強度の低エ

ネルギー負ミュオンビームが得られるようになったことで、再び関心を集めて

いる[2-6]。この手法は非破壊（放射化もしない）測定が可能で、深さ分解測定

が可能という特徴も有する。すなわちすなわち打ち込む負ミュオンの運動量で

試料内部の到達位置が決まるため、試料内部をビーム方向に分割して測定

できる。さらに、負ミュオンは X線と異なり、その高い透過性により試料内部の

情報を表面情報を引きずらずに得ることができる。 

 本研究では本研究ではリチウムイオン電池内部のリチウムイオンの分布を

調べることを目的に、ミュオン特性 X線を用いた元素分析に取り組んだ。アル

ミラミネートで覆われたパウチセルを測定試料とし、純アルミ製の試料容器に

封入し、純アルミ製の試料容器に封入した。信号検出にはゲルマニウム半導

体検出器を用いた。負ミュオンの入射運動量を20から 25MeV/cまで変えるこ

とで、パウチセルの表面から裏側まで、、深さ方向の条件を変えての条件を変

化させてスペクトルを測定した。表面寄りにはは、正極活物質に含まれる遷移

金属元素、リチウムの信号が観測された。さらに深い位置ででの測定では、

負極の集電箔の銅、負極の主成分である炭素（グラファイト）からの信号が明

瞭に明瞭に観測された[7]。 
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[2] M. K. Kubo, K. Ninomiya et al., J. Radioanal. Nucl. Chem. 278 (2008) 777. 

[3] K. Ninomiya et al., J. Phys. Conf. Ser. 225 (2010) 012040. 

[4] K. Ninomiya et al., Bull. Chem. Soc. Jpn. 85 (2012) 22. 

[5] K. Terada et al., Sci. Rep. 4 (2014) 5072. 

[6] M. K. Kubo, J. Phys. Soc. Jpn. 85 (2016) 091015. 
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放射化分析による難測定核種分析への適用性検討 

Zr から生成した 90Y の m/g 比の算出 

Applicability Study of Activation Analysis on Radionuclide Investigation 

Calculation of m/g ratio of 90Y generated from Zr 
＊川上 智彦 1，田仲 睦 1, 蓼沼 克嘉 1, 関本 俊 2, 大槻 勤 2 

1化研，2京都大学 

1. 緒言 

 福島原発事故以来、環境中の放射性核種の分析や食品等の安全性を確認

するために多くの分析が行われている。β線のみを放出する放射性核種は難

測定核種といわれ、分析には化学的な分離が必要で、1 か月程度の時間を費

やすものもあり、迅速分析法のニーズが高まっている。 

 本研究では、放射化分析法を用いて Sr-90 から(p,n)反応により生成する

Y-90m を Ge 半導体検出器で分析できるかを検討している。今回の発表は

Sr-90 迅速分析の基礎検討として金属 Zr にガンマ線を照射することにより生

成する Y-90m及び Y-90 の生成比についての検討結果を報告する。 

2. 試験 

 LINAC から放出された任意のエネルギー（20MeV～40MeV）の電子線を Pt

ターゲットに照射し制動放射線を発生させた。この制動放射線を金属 Zr（□

5mm×0.05mmt）に 10分間照射した。照射終了後、金属 Zr中の Y-90mを Ge

半導体検出器で計測した。 

 金属 Zr を溶解後、化学操作により金属 Zr から Y-90 を分離・精製し、シュウ

酸イットリウムとしてろ紙上にマウントし、ローバックカウンター（LBC）で計測し

た。シュウ酸イットリウム中の夾雑物は、Ge半導体検出器でγ線放出核種を確

認し、低バックグランドβ線スペクトロメー(PICOBETA)によるβ線スペクトルから

核種を推定した。 

3. 結果 

 照射直後のガンマ線スペクトロメトリよ

り Y-90m を定量した。分離・精製後には、

Y-90 の他に、放射性核種として Y-93

及びY-91を確認した。Y-93は、半減期

が 10.18ｈと Y-90（64.00ｈ）よりも短いた

めに消滅を待ち影響を無くした。Y-91 の

影響を考慮し、時間を置いて LBC測定を

繰り返し行い、連立方程式より Y-90 の

値を算出した。その結果、図 1 のように

m/g比を求めた。 
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ガラス固化技術高度化のための放射光 XAFS 研究 
Synchrotron radiation based XAFS research for 

advancement of the vitrification technology 
 

岡本芳浩 1、永井崇之 2、小林秀和 2、塩飽秀啓 1、菖蒲康夫 2 

１JAEA 物質科学研究 C、 2JAEA 核サ研 
 

我々は、原子力機構内におけるガラス固化技術開発と放射光分析技術を担

う部署間で協力し、放射性廃棄物のガラス固化技術の高度化に、放射光

XAFS分析技術を利用している。元素選択性に優れたXAFSは、ガラス中に取

り込まれた多種類の元素のうちから、目的元素の化学状態を抜き出して知る

目的に適している。一方、ガラス中の元素は、全てが均一に分布しているとは

限らない（たとえば白金族元素）。そのような元素の測定は、均質な試料が求

められる XAFS には本来は適さない。また、均一に分布していないことそのも

のが、重要な情報でもある。そこで、空間分解能を備えたイメージング XAFS

分析を整備し、試料内の元素分布を求め、任意の領域から XAFS 信号を取り

出せるようにした。ガラス溶

融炉等から採取し板状に切り

出したガラス試料の放射光イ

メージング観察は、極めて有

意義であった。図１は、ガラス

試料内に人為的に発生させ

た結晶相「イエローフェーズ

（モリブデン化合物）」の、イメ

ージング撮影による画像であ

る。イメージングXAFSを使用

すれば、試料中に成長した針

状結晶の1本からのXAFS信

号を抜き出すことができる。 

ガラス溶融炉の運転条件、ガラス原料の種類や廃棄物の充填率をパラメー

タとし、さらに 30 以上にもなる廃棄物成分元素のすべてを網羅した系統的な

XAFS データを取得・解釈することは容易ではない。しかし、過去数年にわたる

XAFS 測定の積み重ねから、ガラス固化試料中の各元素の化学状態が徐々

に明らかになりつつある。たとえば、複数の原子価状態を取り得る鉄は、ガラ

ス固化試料の化学状態の評価に好んで分析されてきた。しかし、系統的な

XAFS の結果、廃棄物成分として加えられた鉄が、ガラスの骨格構造に入る、

つまり、ゲストがホストに変わる可能性を見いだした。本発表では、XAFS 分析

を通して得られたこのような成果をまとめて報告する。 

50μm

図１ 放射光イメージングで観察された、人為的に調

製されたイエローフェーズの針状結晶の様子 



  MLF-BL09 

リチウムイオン実電池の充電による応力変化計測 
Measurement of Stress Change in Lithium-Ion 

Battery Cell after Charge Process 
 

平野辰巳 1、山木孝博 1、石川喜久 2、米村雅雄 2 

1 京大、2 KEK 
 

１．緒言：車載用リチウムイオン実電池（LIB）のサイクル時の劣化要因として、

高い電流レートにおける電池内部の温度上昇、リチウムイオンの正負極間移

動にともなう電極の膨張・収縮による応力などが指摘されている。そこで、中

性子回折法により角型 LIB 内部の充電による応力変化を評価した。 

２．実験：中性子回折実験は MLF の BL09 で実施した（図参照）。２つの 90 度

バンク検出器を使用し、角型 LIB を水平および垂直方向に設置して回折した

中性子を測定した。ビームサイズ：20 mm 角、MLF 運転条件：151 kW、測定時

間：3h/点などの条件で測定した。角型 LIB を電流：1C（1C は 1 時間で充電も

しくは放電する電流に相当）で充電し、充電状態（SOC：State of Charge）：0、

100％における応力を評価した。負極集電体である Cu の[111]面間隔の変化

から歪を算出し、3 方向の歪から応力を算出した。 

３．結果：SOC：0→100％の充電により面内方向（ｘ、ｙ）には 31～39 MPa の引

張応力、厚み方向（ｚ）には 9 MPa の引張応力が発生することが判明した。充

電によりリチウムイオンは正極から負極に移動し、負極は厚み方向に膨張す

るが、外装による拘束により厚み方向に圧縮応力、面内方向に引張応力が発

生すると考えられる。 

謝辞：本研究は、国立研究開発法人新エネルギー・産業技術総合開発機構

（NEDO）の委託事業の支援および課題番号：2014S10 により実施した。 
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       MLF-D2 

高磁場ミュオニウム超微細構造の精密測定に向けた 

NMR プローブ開発 

Development of NMR probes for muonium hyperfine 
structure spectroscopy with high magnetic field 

 
田中陶冶 1 for MuSEUM collaboration 

1 東京大学総合文化研究科 

 

 MuSEUM(Muonium Spectroscopy Experiment Using Microwave)グループでは

ミュオニウム超微細構造の精密測定を行うことにより、束縛系量子電磁気学

の厳密な検証を行うことを目標としている。また高磁場を用いた場合での実験

では、ミュオン磁気モーメントおよびミュオン質量の精密測定が可能となる。特

にミュオン磁気モーメントの測定精度は、理論値と測定値が異なると知られて

いるミュオン異常磁気能率の精度決定に重要な役割を持つ。 

 ロスアラモス国立研究所で行われた先行研究[1]では、不確かさの一番の要

因は統計的不確かさであったが、その次が測定環境における磁場の不均一

性による系統的不確かさであった。統計的不確かさに関しては MLF で建設予

定の大強度パルスミュオンビームライン H ライン[2]を用いることで統計量向

上を予定している。また磁場による系統的不確かさを向上するためには、高い

磁場均一度を持つ MRI 磁石と、それを評価するための高精度 NMR 磁気プロ

ーブが必要となる。MuSEUM では MRI 磁石を所有しており、現在は本実験で

用いる 1.7 T の磁場を用いて高精度 NMR プローブの開発を行っている段階で

ある。本発表では開発の進捗に関する報告を行う。 

 

[1] W. Liu et al., Physical Review Letter 82 4 (1999). 

[2] N. Kawamura, et al., J. Phys. Conf. Ser. 551, 012062 (2014). 



       MLF-BL10 

偏極Ｘｅ標的を用いた中性子-原子核スピン相関項の研究 
Study of neutron-nuclear spin correlation term with a 

polarized xenon target 
 

酒井健二 1、奥隆之 1、廣井孝介 1、甲斐哲也 1、原田正英 1、林田洋寿 2、 

吉良弘 2、清水裕彦 3、広田克也 3、奥平琢也 3、山本知樹 3、猪野隆 4 

1JAEA MLF、2 CROSS、3 名古屋大 理、４ KEK KENS 

 
中性子光学に従えば、偏極中性子（スピン s）が偏極標的核（核スピン

I）透過時に、sI 項の虚数成分に起因する中性子断面積の核スピン非対称

度 AI、実数成分に起因する I を軸としたスピン回転角 ΦIが生じる。磁場

H による回転角 ΦHとの類似性から、ΦIは擬磁場 H＊による回転角として

定義される。一方、中性子基礎物理学において、中性子共鳴ピークでの

空間反転（P）・時間反転（T）非保存項の検証は、1970 年以来の重要な

研究テーマである。特に P 非保存項である sk 項に起因する、中性子断面

積のヘリシティ非対称度 Akや運動量 k を軸にしたスピン回転角 Φk,が、弱

い相互作用と核力の比からの予言値（∼10−7）に比べ桁違いに大きく、139La
や 131Xe の p 波共鳴ピークに至っては Ak ∼10−1まで達する。この増大効果

は、T 非保存項である s (k×I)項の検証でも有効であると示唆されており、

その検証には、互いに干渉する sI 項が s (I×k) 項の測定に与える影響を

調べることが鍵となる。そのためには、Breit-Wigner 式より共鳴ピーク付

近での増大が予想される AI、ΦI を、E の関数として実測することが望ま

れる。我々は、光ポンピング法（SEOP）で偏極可能な Xe ガス標的とエ

ネルギー分析型熱外中性子磁気イメージング法を組み合わせて、Xe の AI、
ΦI測定を計画しており、第一段階として BL10 で偏極 Xe を用いた中性子

共鳴ピーク付近での中性子偏極能力の測定を開始した（下図）。本発表で

は実験現状と今後について報告する。 
 

Pulse neutron 
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16×16 pixels with a 
3×3 mm2 pixel size

Mirror

MirrorIn-situ SEOP box
(40× 60 × 60cm3)

0 m 14.5 m

Solenoid Coil

PXe

795nm Laser light 
(Circular Pol.)

Diode
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Pickup Coil  
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Ag foil of 10µm
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偏極Xeによる中性子偏極能力測定の装置配置図（BL10）  
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MLF-BL04 

MLF-BL04 における 35Cl の中性子捕獲断面積測定 

Cross-section measurement of 35Cl(n,γ) reaction at 
MLF-BL04 

 
原かおる 1, 藤井伸弥 1, 佐藤博隆 1, 成田祐樹 1, 加美山隆 1,  

片渕竜也 2, 岩本信之 3, 中村詔司 3, 藤暢輔 3 

１ 北海道大学, ２ 東京工業大学, ３ 原子力機構 

, 
 

 低レベル放射性廃棄物に含まれる長寿命放射性核種 36Cl は、原子力や加

速器施設の冷却材や遮蔽材に不純物として存在する安定核種 35Cl が中性子

を捕獲することによって生じる放射化生成物である。36Cl の半減期は 30 万年

である。36Cl の生成量見積もりの精度を高めるためには、35Cl の中性子捕獲

断面積のデータが必要であるが、データの精度以前に、実験データは数十

meV から数百 eV のエネルギー領域にわたって欠如している。 

 

 そこで、大強度陽子加速器施設（J-PARC）の物質・生命科学実験施設

（MLF）のビームライン 0４（BL04）において、35Cl の中性子捕獲断面積測定を

行った。中性子捕獲反応によって放出される即発ガンマ線を中性子飛行時間

（TOF）法で測定するため、中性子核反応測定装置（ANNRI）の NaI(Tl)シンチレ

ーションスペクトロメータを利用した。NaI(Tl)シンチレーションスペクトロメータ

は BL04 の中性子飛行距離 28 m 位置に設置されている。試料は、Cl の同位

体組成が異なる 3 種類の NaCl（直径 10 mm のディスク状）を用意した。 

 

 NaCl 試料には標的核 35Cl の他に、23Na と 37Cl が含まれるため、それらの寄

与を測定のバックグラウンドとして評価する必要がある。3 種類の NaCl に対す

る中性子捕獲反応データを利用して解析し、0.02 eV から 1 keV の中性子エネ

ルギー範囲で 35Cl の中性子捕獲断面積を導出した。解析の結果得られた断

面積の実験値を、評価済み核データライブラリ（JENDL）の評価値と比較し議

論する。 

 

 

本研究は JSPS 科研費 26820411 の助成を受けたものです。 

 
 



       MLF-D2 

時間微分ミュオンスピン共鳴法による 

ミュオニウム超微細構造の測定 
Measurement of Muonium Hyperfine Structure by 
Time Differential Muon Spin Resonance Method 

 
西村昇一郎A、E、青木正治B、飯沼裕美C、池田博一D、E、池戸豊F、池野正弘E、G、

石田勝彦H、伊藤孝I、伊藤拓実J、岩崎雅彦H、上野一樹E、G、上野恭裕K、 

内田智久E、G、大久保隆治L、荻津透M、門野良典F、上垣外修一H、川越清以J、

河村成肇F、神田聡太郎H、岸下徹一E、G、久保謙哉N、久米達哉L、DavidKawallO、

幸田章宏F、高力孝E、G、小嶋健児F、齊藤直人G、佐々木修E、G、佐々木憲一M、

佐藤優太郎G、下村浩一郎F、庄子正剛E、G、調翔平E、J、末原大幹E、J、 

菅野未知央M、PatrickStrasserF、瀬尾俊K、千代浩司E、G、田島美典K、 

田中香津生P、田中陶冶K、田中真伸E、G、堤裕樹J、東城順治E、J、友野大Q、 

豊田晃久G、鳥居寛之A、鳥養映子R、永嶺謙忠F、東芳隆K、樋口嵩K、 

深尾祥紀G、真玉将豊E、J、松田恭幸K、水谷丈洋K、三部勉E、G、三宅康博F、 

村上武E、G、八木大介K、安田浩昌A、E、山崎高幸F、山中隆志T、山本明S、 

吉岡瑞樹E、T、吉田光宏S 

東大理 A、阪大理 B、茨城大 C、JAXA D、Open-It E、KEK 物構研 F、KEK 素

核研 G、理研 H、原科研 I、九大理 J、東大院総合 K、KEK 機械 L、KEK 超伝導

低温 M、ICU N、University of Massachusetts O、東北大 P、阪大 RCNP Q、山

梨大 R、KEK 加速器 S、九大 RCAPP T 

 

 ミュオニウムはミュオンと電子が束縛したレプトンのみで構成される水素様

原子の一種である。他の水素様原子と比較して理論計算が容易であり、かつ

高精度で計算されており、量子電磁力学の検証に適している。ロスアラモス国

立研究所で行われた先行実験の測定精度は統計量による不確かさが支配的

であり[1][2]、J-PARC MLF の大強度パルスミュオンビームを利用することに

より、測定精度の向上を目指している。ミュオニウム超微細構造の測定は磁

気シールドを用いたゼロ磁場での測定と 1.7 T 高磁場中での測定の二通りの

測定があり、2017 年 6 月にゼロ磁場での物理測定実験を行った。 

 従来の解析方法では時間積分を行った信号を用いることにより、超微細構

造周波数を決定していたが、今回、信号の時間発展から直接超微細構造周

波数を決定するという新しい手法を用いて解析を行った。本発表では、その解

析結果について報告する。 

 

[1] W. Liu et al., PRL 82 711 (1999) 

[2] D.E. Casperson et al., Phys. Lett. 59B 4 (1975)  
 



       使用ステーション／ビームライン（12 ポイント・右寄せ） 

小型蓄積磁石への 3 次元らせん軌道入射ビームテスト実験 
Test experiment for 3-D spiral beam injection 

 
飯沼裕美 1、中山久義 2、大澤哲 2、深尾祥紀 2、三部勉 2、佐々木憲一 2、 

阿部充志 2、古川和朗 2、Muhammad Abdul Rehman3 

1- 茨城大学理工学研究科、2-KEK、3-総研大 

 

医療用 MRI サイズの高精度磁場中へのビーム入射のための 3 次元らせん軌

道入射の実証実験を行っている。この技術は、J-PARC MLFのミュオンビーム

を用いた基礎物理実験：J-PARC Muon g-2/EDM 実験に必須項目である。本

発表では、ミュオンの代わりの電子銃ビームを小型ソレノイド磁石へ入射する

テスト実験の結果を紹介する。蓄積槽内の電子ビーム軌跡を 3 次元的に可視

化するために窒素ガス中での電離をＣＣＤカメラでとらえ、設計軌道との比較

を行う。また、軸対称ソレノイド型磁場へ入射するための Twiss パラメータを

調整し、ビーム位相空間の X-Y 結合を調整する必要があるが、ビームライン

上に回転 4 極を設置し、X-Y 結合を変えながらビーム入射調整を行った結果

も合わせて報告する。 
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       MLF MUSE D2 Line 

ミュオニウム超微細構造の極小磁場における精密測定 
Precision Measurement of Muonium Hyperfine 

Structure at Very Weak Field 
 

上野恭裕 for MuSEUM collaboration・東京大学大学院総合文化研究科 
 

正電荷のミュオンと電子からなる水素様原子たるミュオニウムは、レプ

トン二つのみからなる束縛系であり、そのエネルギー準位の高精度での

理論計算が可能である。そのため、実験的に精度よくミュオニウムの超

微細構造を測定し、理論と比べることで、束縛系量子電磁力学を含めた

理論の検証が可能となる。 
 
米国ロスアラモス研究所で行われた先行実験では統計量の不足が測定精

度を決めていた[1][2]。MuSEUM(Muonium Spectroscopy Experiment 
Using Microwave)実験は、MLF MUSE の高強度パルスミュオンビーム

をクリプトン気体標的中に止めることでミュオニウムを大量生成し統計

量を稼ぐことで、先行実験の 10 倍以上の精度でミュオニウム超微細構造

を測定することを目指している。2016 年にパルスビームを用いた実験で

は初の共鳴観測に成功し、現在は測定器系の改善を行うことで測定精度

の向上を目指している。 
 
本発表では MLF MUSE D2 ラインで行われているミュオニウム超微細

構造の極小磁場下における精密測定の現状について紹介する。 
 
[1] W. Liu, et al., PRL 82 711 (1999) 
[2] D.E. Casperson, et al., Phys. Lett. 59B 4 (1975) 



　​　　　　　　MLF-BL04 

時間反転対称性の破れ探索のための中性子偏極フィル
ターの開発 

Development of neutron spin filter for T violation 
search 

 
佐藤 匠​1​，遠藤駿典​1​，石崎貢平​1​，伊藤維久弥​1​，山本知樹​1​，大井法子​1​，
奥平琢也​1​，Christopher Haddock​1​，北口雅暁​2​，広田克也​1​，清水裕彦​1​，

古賀淳​3​，高田秀佐​3​，吉岡瑞樹​4​，木村敦​5​，酒井健二​5 
1 名大理, 2 名大 KMI, 3 九大理, 4 九大 RCAPPA, 5 JAEA 

 
中性子が原子核に吸収されて準安定状態(複合核状態)を形成する過程に
おいてp波共鳴を介する場合には、核子間相互作用の場合に対して空間
反転対称性の破れの大きさが増大することが知られており、同様の機構
によって時間反転対称性の破れも増大することが示唆されている。 
我々はこの現象を利用し、偏極中性子を用いた時間反転対称性の破れを
探索する実験を計画している。増幅の大きさによっては、現実的な測定
時間で時間反転対称性の破れについて現在最高感度である中性子EDM探
索と同程度の感度に到達できる可能性がある。 
この実験のためには熱外中性子を偏極させる必要がある。 
現在名古屋大学では​3​Heスピンフィルターの技術開発を進めており、中
性子偏極率を向上するために​3​Heを効率よく偏極させられるような大強
度レーザーを用意している。また、新たな​3​Heスピンフィルターを作成
するためのガスフィルシステムを名古屋大学に構築中である。来年度に
はこのシステムで新たに作成したスピンフィルター性能評価を行うこと
を目標にしている。 
今回のポスターでは，我々の​3​Heスピンフィルターを用いた時間反転対
称性の破れの実験計画についてまとめるとともに名古屋大学での​3​Heス
ピンフィルター開発について報告する。 

 



       MLF-BL04 

複合核共鳴状態における時間反転対称性の破れ探索

にむけた 139La のパリティ非保存の測定 
Measurement of parity violation of lanthanum-139  
for the T-violation search in a compound nucleus 

 
山本知樹１，清水裕彦１，北口雅暁 2，広田克也１，Christopher Haddock１， 

奥平琢也１，大井法子１，伊藤維久弥１，石崎貢平１，遠藤駿典１，佐藤匠１， 

吉岡瑞樹 3，高田秀佐 4，古賀淳 4，木村敦 5，酒井健二 5，奥隆之 5 

1 名大理，2 名大 KMI，3 九大 RCAPP, 4 九大理, 5 JAEA 
 

 原子核が中性子を吸収し複合核状態を形成する過程では，核子核子間にお

けるパリティの破れの大きさと比較し，最大で 106 倍増幅されること確認されて

いる．これは複合核内における部分波の干渉による結果だと理解されている

が，未だ完全な理解には至っていない． 

部分波干渉の理論が正しいとすると，原子核と中性子の相互作用において時

間反転対称性の破れも同様に増幅されることが示唆されている．我々はこの

複合核共鳴状態における対称性の破れの増幅効果を用いて時間反転対称

性の破れの探索を計画している．したがって，時間反転対称性の破れの増幅

の理論の基となる部分波干渉の理論の正当性を検証する必要がある． 

例えば，上記の理論ではパリティの破れは終状態によらず生じていると考えら

れているが，実験的にこれを検証した例がない． 

J-PARC・BL04 の大立体角ゲルマニウム検出器を用いることで個別のガンマ

線遷移に対してパリティの破れの測定を行うことができる．またパリティの破れ

の測定には偏極中性子が必要なのでビームライン上に 3Heスピンフィルタを導

入し，偏極中性子を用いて 139La(n,γ)反応におけるパリティ対称性の破れを測

定した． 

本発表では BL04 に導入した 3He スピンフィルタの性能評価および，139La(n,γ)

反応におけるパリティの破れの測定結果について報告する． 

  
                        



       MLF MUSE D2 

ミュオニウム超微細構造精密測定における 
磁場由来の系統的不確かさの評価 

Evaluation of the systematic uncertainty from 
magnetic field for the precise measurement of 

muonium hyperfine structure 
 

瀬尾俊 for MuSEUM collaboration・東京大学大学院総合文化研究科 
 

ミュオニウムは、レプトン二つのみからなる束縛系であり、そのエネルギー準

位の高精度での理論計算が可能である。そのため、実験的に精度よくミュオ

ニウムの超微細構造を測定し、理論と比べることで、束縛系量子電磁力学を

含めた理論の検証が可能となる。 

 

MuSEUM(Muonium Spectroscopy Experiment Using Microwave)実験は、MLF 

MUSE の高強度パルスミュオンビームを用いて統計的不確かさを抑制し、先

行実験[1][2]の 10 倍以上の精度でミュオニウム超微細構造を測定することを

目指している。統計的不確かさの抑制に伴い、系統的不確かさの抑制も更な

る精度向上には重要となる。 

 

主な系統的不確かさの要因の一つとして磁場由来の不確かさがある。本発表

では新しい磁場測定器の開発および系統的不確かさの評価について紹介す

る。 

 

[1] W. Liu, et al., PRL 82 711 (1999) 

[2] D.E. Casperson, et al., Phys. Lett. 59B 4 (1975) 



        

J-PARC 核破砕パルス中性子源の大強度化のための半無

拘束型ターゲットの設計と製作の状況 
Status of design and fabrication of mercury target vessel 
(module) with partial constraint free for power uprates of 

pulsed spallation neutron source of J-PARC 
 

若井栄一 1、粉川広行 1、涌井隆 1、直江崇 1、管文海 1、花野耕平 1、 
木下秀孝 1、成井紀男 1、羽賀勝洋 1、勅使河原誠 1、高田弘 1、木村優志 2、

上羽亮平 2、仙入克也 2、二川正敏 1 

1原子力機構 J-PARCセンター、2三菱重工機械システム 

 
大強度陽子加速器施設（J-PARC）の核破砕中性子源施設は、大強度（1 

MW(3 GeV, 25 Hz)） での安定運転を目標としている。核破砕中性子源の

水銀ターゲット容器（モジュール）は、水銀容器及び冷却水層を有する

保護容器から成る薄肉多重容器構造を持ち、SUS316L鋼で製作されている。

パルス陽子ビーム入射によって生じる水銀の発熱により、容器間を接続

するリブ構造部に高い熱応力が生じる。本研究では、運転時に発生する

応力を低減するためのモデル構造の検討と製作性の実証試験を実施した。

ここで、設計の主な考慮点は以下のとおりである。陽子ビームのトリッ

プ等により、繰り返しの高い応力が負荷されるが、1時間当たり 2回のビ

ームトリップを想定して運転時間を 5,000 時間と仮定した場合、104回の

熱疲労が生じる。JIS 圧力容器の設計疲労曲線から 1 MW の運転時に発生

する熱応力の許容値は 883 MPa となる。このような条件の下、半無拘束

型ターゲットの構造モデルを改良しながら有限要素解析を進め、1MW運転

時の熱応力の最大値が約 700 MPa となり、設計条件を十分に満足する結

果を得た。一方、製作技術においては、水銀容器と保護容器を繋ぐ部分(リ

ブ)は溶接によって製作するが、この時に生じる熱変形や残留応力を低下

させるため、リブに対して電子ビーム溶接(EBW)法による製作実証試験を

行った。また、保護容器はこれまで 2枚の板をリブで接続する構造とし、

水路を構成していたが、保護容器の強度向上と製作性を高めるため、水

路構造の加工はガンドリルによる穴あけ方式で製作技術実証を進めた。 

これらの設計評価と実証試験の結果から、熱負荷が高い領域から水銀

容器と保護容器の間のリブを除去した半無拘束型ターゲットの構造の最

適化評価及び、製作技術の実証評価を完了させた。 

現在、今秋からの運転に供用できるように実機の製作を進めていてい

るところである。当日の発表では、本タイプの実機の製作状況を詳しく

紹介する予定である。 



       MLF-中性子源 

MLF における陽子ビーム窓交換作業 
Replacement of the Proton Beam Window at MLF 

 
大井 元貴、細川 英洸、西川 雅章、福田 真平 

勅使河原 誠、明午 伸一郎、高田 弘 

日本原子力研究開発機構 J-PARC センター 
 

J-PARC の物質・生命科学実験施設（MLF）の核破砕中性子源では、中性

子を発生させる中性子標的、モデレータ、および反射体等を腐食防止のため

にヘリウムで満たされたベッセル内に設置している。一方、3GeV シンクロトロ

ンから MLF まで 3GeV 陽子ビームを輸送する 3NBT ビームラインは 10-5Pa 以

下の超高真空に保たれている。このビームラインとヘリウムベッセルを隔離す

るための陽子ビーム窓が設置されている。陽子ビームは、アルミ合金製のビ

ーム窓を通過して、中性子発生用の水銀ターゲットに入射する。陽子ビーム

窓は、放射線損傷のため、1MW 出力の運転において２年の周期で交換が必

要であるが、2017 年夏の保守期間においては、陽子ビーム窓表面に腐食の

兆候が見られたため、2 号機から 3 号機への交換を行った。 

陽子ビーム窓は、全長 3.8m、遮蔽プラグを含めた総重量 10t であり、直接

陽子ビームを受けるため、窓周辺は高度に放射化する。このため、使用済み

の陽子ビーム窓の移動には、遮へいキャスクを使用し、周辺線量を 25μSv/h

以下に下げる必要がある。また、冷却水、真空、およびピローシール加圧配管

等の着脱においては、陽子ビーム窓の遮へいプラグ上部でハンズオン作業を

行う必要がある。冷却水中には、5×104Bq/cc のトリチウムが含まれているの

で、交換前に配管内を乾燥させ、水配管着脱時には、エアラインマスク等の防

護具を着用し、汚染物質の飛散防止のために、グリーンハウスを設置し、局

所排気を行う必要がある。 

本発表では、陽子ビーム窓交換作業と、その安全対策について報告する。 



                            MLF-BL22 

産業利用を目指した小型電子加速器中性子施設と 

その利用の研究 

Study of an electron accelerator based compact 
neutron source for industrial application 

 
木野幸一 1,2、O'RourkeBrian1,2、小川博嗣 1,2、大島永康 1,2、友田陽 1,2,3、 

豊川弘之 1,2、鈴木良一 1,2、清紀弘 1,2、黒田隆之助 1,2、田中真人 1,2、 

藤原健 1,2、満汐孝治 1,2、渡津 章 1,2、林崎規託 1,2,4、宍戸玉緒 2、 

伊藤孝憲 2,5、今井英人 2,5、松本隆 2,5 

１ AIST、２ ISMA、３ NIMS、４ Tokyo Tech、５ NISSAN ARC 

 
我々は、輸送機器の主要構造材料に用いられる金属等の軽量化や、革新

的な新構造材料開発において、試料単体あるいは部材等に組みつけた状態

での非破壊分析に、パルス中性子ビームによる波長分解型イメージングが有

用であると考えている。そこで、産業利用を主目的とした小型加速器中性子施

設の開発を進めている [1]。また並行して、その利用対象物のイメージング研

究を、既存中性子施設を用いて行なっている。 

開発中の中性子施設は主に、電子加速器、中性子発生部、中性子計測用

ビームラインで構成されるが（下図）、構造材料分析に求められる高い中性子

波長分解能と産業利用に有効な計測時間を両立するため、複数の最適化を

施してある。また、モンテカルロシミュレーションにより、これら最適化の結果得

られるパルス中性子ビームの特性や放射線遮蔽の予測を行い、詳細設計と

建設を進めている。本発表では、本中性子装置の目的、構成、最適化、およ

びシミュレーション予測について報告する。また、本中性子施設での測定対象

物の一つと考えている薄板接合試料のパルス中性子透過イメージングを J-

PARC・MLF・BL22 を用いて行った。摩擦

攪拌接合を用いたアルミニウム板の試料

において、アルミニウム多結晶のブラッグ

エッジが中性子波長の関数としての透過

率スペクトル上に得られ、接合部と母材で

の結晶配向の違いを画像化した。この研

究も併せて報告する。 

謝辞：この成果は、国立研究開発法人新エネルギー・産業技術総合開発機

構(NEDO)の委託事業革新的新構造材料等研究開発の結果により得られたも

のです。J-PARC・MLF・BL22 における測定は、篠原武尚氏にご協力いただき

ました。 

[1] 産総研ニュース“構造材料開発の高度化を加速する小型加速器中性子

施設の構築に着手”  http://www.aist.go.jp/aist_j/news/au20170801.html 

 



       MLF-Target Station 

J-PARC／MLF 全体制御システムの進捗 
Progress of MLF General Control System at J-PARC 
 

酒井健二 1、大井元貴 1、高田弘 1、甲斐哲也 1、中谷健 1、小林康男 2、 

渡邊聡彦 3 

１ JAEA MLF、2 KEK MSL、3 日本アドバンストテクノロジー 

 
核破砕中性子源やミュオン標的などを安全に効率よく運転するために、物

質・生命科学実験施設（MLF）では、専用の全体制御システム（GCS）を持ち、

運転状況に応じた機器の監視操作やインターロックを運用している。GCS は、

MLF 制御室の監視操作システムから専用リンクを介して、MLF 内の機器を独

自に運転制御する一方、J-PARCの加速器や他実験施設と連動しながらMLF

の安定したビーム運転を実現している。GCS は、その役割に応じてネットワー

ク系（LAN）、統括制御系（ICS）、サーバー、インターロック系（ILS）、タイミング

配信系（TDS）など幾つかのサブシステムで構成される（下図参照）。2008 年

のビーム運転開始以来、GCS は運転制御コミッショニングに基づく改修（2008

年－2009 年）を経て、機器や装置の増強・増設が毎年の様に実施される環境

下でシステム性能を継続的に維持する視点から、ICS の大幅なアップグレード

や ILS の機能拡張を実施してきた（2010 年－2015 年）。近年は、制御機器の

生産・サポート終了に伴い、後継機種への更新を進めている。本発表では運

転開始から約 10 年間の GCS の運転・改造の履歴と、現時点（2017 年）での

GCS の概要や各サブシステムの機能・役割などについて報告する。 
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産総研の低速陽電子ビーム施設による欠陥・空隙評価 
Characterization of defects and nano-sized free 
volumes at the AIST slow positron beam facility 

 
オローク ブライアン、満汐孝治、小林慶規、鈴木良一、大島永康 

国立研究開発法人 産業技術総合研究所、計量標準総合センター 
 
産総研では、直線電子加速器により高強度低速陽電子ビームを発生させ、

これをパルス化して任意のエネルギーで試料に入射し、陽電子寿命測定

（Positron Annihilation Lifetime Spectroscopy, PALS）による欠陥・空隙評価

を行っている[1]。 
陽電子ビームの直径は、通常 10 mm 程度であるが、磁気集束レンズや減

速材を用いた輝度増強法によって、50 µm 程度にまで縮小することができ

る。輝度増強した集束ビームによる PALS 評価装置は Positron Probe 
Micro-analyzer (PPMA)と呼ばれている[2]。PPMA は、ビームを試料上に

走査することで、欠陥の２次元分布を評価できる。また、集束ビームを、

薄膜の真空窓を通して大気に取り出すことによって、実用環境下におけ

る欠陥・空隙評価にも成功している[3]。陽電子ビームの入射エネルギー

は 0.5 から 30 keV まで制御ができ、分析対象試料への陽電子の打ち込み

深さを表面近傍 数十 nm から数µm まで調整することができる。 
低速陽電子ビームによる PALS 評価装置は、文部科学省のナノテクノロ

ジープラットフォーム事業等で外部公開されており、様々な機能材料や

構造材料の欠陥評価に利用されている [4, 5]。発表では、産総研の低速陽

電子ビーム施設の概要と測定例を紹介する。 
 
[1] B. E. O’Rourke et al., JJAP Conf. Proc. 2 (2014) 011304 
[2] N. Oshima et al., Rad. Phys. Chem. 78 (2009) 1096 
[3] W. Zhou et al., Appl. Phys. Lett. 101 (2012) 014102 
[4] https://unit.aist.go.jp/rima/nanotech/ 
[5] http://nanonet.mext.go.jp/ 
 

        



       PF-RING 

PF リングトンネル内架台温度測定 
Temperature measurement of support stands for 

accelerator components in the PF ring tunnel. 
 

多田野幹人 １、中村典雄 １、芳賀開一 １ 

１ KEK-加速器第七研究系 
 

 次期放射光源加速器では放射光を安定させるため高い温度安定度が要求

されている。例えば、垂直方向最小ビームサイズ 3μmに対して、ビーム位置モ

ニタではその 1/10 の 0.3μm 程度で垂直位置が安定していることが望ましく、

そのためにそれを支える約 1m の通常架台（熱膨張率〜10-5 /K）の温度は

0.03℃以下で安定していることが要求される。我々はまず PF リングの現在の

空調システムで架台がどの程度安定しているのかを探るためにその温度測

定を行った。2017 年秋の運転開始から運転終了までの期間において、立ち上

げ後 1 週間、ストレージモード運転時、ハイブリッド運転時、トップアップ運転時

の変化の様子を報告する。ストレージリング室は空調機 2 台で制御されており

2 台または 3 台の温度センサーを保有しているが実際に制御に使用されてい

るのは各々1 台のセンサーである。PF リングの空調設備の温度制御仕様は

±1℃であるが、測定された架台の温度は場所によっては±0.1℃以下に収ま

っていることがわかった。 

 

 

No9(Pt) 

No10(Pt) 

図：PF リング温度測定架台および測定結果 



       R-ミュオン源 

次世代ミュオン標的材料としての SiC 系材料およびタングス

テン材料の開発 
Developments of SiC-related material and tungsten 
material for next-generation muon production target 
 

牧村俊助 

高エネルギー加速器研究機構 物質構造科学研究所  

J-PARC センター MLF ディビジョン ミュオンセクション 
 

本文 

J-PARC 物質生命科学実験施設（MLF）では、2009 年の陽子ビーム運転

開始より中性子・ミュオンを利用した物理実験を展開してきた。これまでのビー

ム運転の経験を生かし、1 MW の安定運転や更なる大強度化に向けた、より

高性能なミュオン生成標的材料の開発を行っている。 

現在のミュオン標的に使用している等方性黒鉛の代替材料候補として炭化

ケイ素（SiC）被覆黒鉛や SiC 複合材料を検討している。黒鉛材の欠点である

耐酸化性能を向上させるとともに、より高効率なミュオン生成を期待できる。こ

れまでに酸化試験によって SiC の高い耐酸化性能を確認出来た。大阪大学

RCNP施設、米国ブルックヘブン国立研究所、スイスCERN研究所において高

エネルギー陽子ビームによる、これらの材料の照射試験が完了し、引き続い

て照射済み試料の分析が進められている。 

 MLF 第二ターゲットステーションの標的材料候補としてタングステン材料の

採用を検討している。タングステンは欧州 ESS研究所や米国SNS施設におい

ても回転タングステン標的が検討されており、融点も高く（3420℃）、熱伝導率

も高く有望な標的材料であるが、再結晶脆化、照射脆化によって延性を失い、

高温環境では構造材料としては採用できない欠点がある。脆化の問題を解決

するため、タングステン中に 1.1wt%の炭化チタンを分散・偏析させた高靭性タ

ングステン製造技術の開発を開始し、製造環境が整いつつある。並行して、

3D プリンタによるタングステンの積層造形手法の開発を進め、試作が進んで

いる。 

 本発表では次世代ミュオン標的材料としての SiC 系材料およびタングステン

材料の開発の現状を報告する。 

 



 

水銀ターゲット容器溶接部に対する非破壊検査技術 
Non-destructive Inspection Technique for Weld Part 

of Mercury Target Vessel 
 

涌井隆 1、若井栄一 1、直江崇 1、粉川広行 1、羽賀勝弘 1、高田弘 1、 

堀口克彦 1、石川和義 1、新宅洋平 2、李太王 2、小林昭彦 2、周永惠 2、 

鹿又研一 3、島田翼 3 

１ JAEA、２ ㈱インサイト、３ ㈱金属技研 
 

J-PARC の核破砕中性子源において、中性子利用実験に用いるパルス中

性子を生成する水銀ターゲット容器は、水銀を内包する水銀容器と冷却機能

を有する保護容器からなる多重薄肉構造であり、多数の溶接線を有する。現

在、中性子源の高出力化に向けて堅牢性の高い容器の製作技術と検査技術

の向上を図っている。本容器は、水銀圧力による静的応力だけなく、パルス陽

子ビームの入射/停止による熱負荷変動に起因する繰返し熱応力、及び水銀

中に発生する圧力波による衝撃的な動的応力が繰返し負荷される。溶接部に

微小な欠陥が存在する場合、各応力の繰返しにより、欠陥部からき裂が進展

して破損に至る可能性がある。このため、機器の構造健全性に影響を及ぼす

有意な大きさの初期欠陥を確実に検出することが極めて重要である。容器製

作においては、一般的な圧力容器に対する非破壊検査方法として用いられて

いる放射線透過試験を適用することとしているが、容器の構造が複雑である

ため、適用できない検査部位がある。そこで、放射線透過試験が適用できな

い部分については、超音波探傷試験を適用することにした。本容器には、最

小板厚が 3 mm の溶接部があり、日本工業規格で規定されている一般的な超

音波試験方法を適用できないため、新たなフェーズドアレイや水浸超音波法

の適用を試みた。 

本報告では、欠陥を意図的に入れた模擬試験体及び実機容器に対して実

施した放射線透過試験の結果と最新式フェーズアレイ超音波装置及び水浸

式超音波装置を適用した超音波探傷試験結果を報告する。また、超音波探傷

試験の欠陥検出精度の向上を目的として実施した数値解析による検討の結

果について報告する。 

 



       PF BL-3B, BL-13B 

新しい非蒸発ゲッター（NEG）コーティングの応用と評価 

Application and Evaluation of New Non-Evaporable 

Getter (NEG) Coating 
 
宮澤徹也 1, 栗原真志 2, 大野真也 2, 寺島矢 3, 夏井祐人 3, 加藤博雄 3, 

狩野悠 4, 中山泰生 4, 加藤良浩 5, 橋本綾子 6, 松本益明 7, 

Markus Wilde8, 福谷克之 8, 菊地貴司 9, 間瀬一彦 1,9 
1総研大, 2横国大, 3弘前大, 4東理大, 5入江工研（株）, 

6NIMS, 7学芸大, 8東大, 9KEK物構研 

 
非蒸発ゲッター（NEG）ポンプはオイルフリー、振動フリー、省エネルギー、

非磁性といった特徴があり、加速器などの超高真空の維持に広く使われている。

近年ヨーロッパで、真空容器の内面に NEGを成膜して、真空加熱後に真空容

器そのものを NEG ポンプにする技術が開発された（NEG コーティング）。従来

の NEG コーティングは、真空加熱と大気曝露を繰り返すと排気性能が低下す

るなどの問題点があ

ったが、我々は酸素

フリーの超高真空

中で Ti を厚さ 1μm

成膜し、さらに Pd を

厚さ 10nm成膜する

新しい NEG コーテ

ィング（Pd/Ti コーテ

ィング）を開発した。

Pd/Ti コーティング

は活性化と大気ベ

ントを繰り返しても排気性能

が低下しない、活性化の温

度が従来よりも低い、従来よ

りも容易にコーティングを行う

ことが可能などの特徴がある。

今回は ICF70 成形ベローズ

の内面に Pd/Ti コーティング

を行い、排気性能を評価した。

また、Pd/Ti 薄膜の構造、化

学組成、水素の深さ分布分

析を行ったので、これらの結

果について報告する。 

 

図 2. Pd/Ti コートした後の成

形ベローズの内面 

 

図 1. Pd/Ti コートする前の成形

ベローズの内面 

 

図 3. Pd/Ti コートした成形ベローズ内の圧力曲線 



       MLF-D2 

紫外光由来 H-イオンを用いた 

ミューオン RF 加速試験用診断ビームラインの試運転 
Test run of the diagnostic beam line for the muon RF 

acceleration with H- ion beam derived from the 
ultraviolet light 

 
中沢雄河 １、飯沼裕美 １、大谷将士 ２、河村成肇 ２、北村遼 ３、近藤恭弘 ４、      

齊藤直人 ５、須江祐貴 ６、三部勉 ２、山崎高幸 ２ 

１ 茨城大学、２ KEK、３ 東京大学、４ JAEA、５ J-PARC center、       

６ 名古屋大学 

 
 ミューオン g-2/EDM の精密測定のためのミューオン RF 加速試験を 2017 年

10 月に J-PARC で実施した。この試験ではミューオンビームを金属薄膜標的

に照射して負ミューオニウムイオン(Mu-)を生成し、静電加速収束器、RFQによ

って Mu-を 88.6keV まで加速する。加速試験に先立ち、紫外光をアルミ板に照

射することで発生した H-イオンを静電加速し、擬似的な Mu-ビームとして用い

ることで静電加速収束器と診断ビームラインの試運転を実施した。本講演で

は Mu-の輸送・運動量選別に必須である診断ビームラインの性能評価、電磁

石の調整を行った結果について報告する。(243 字) 

 
                   



       MLF 

商用クラウドサービスを利用した MLF 計算環境の改良 
Improvement of MLF Computational Environment 

with Commercial Cloud Services 
 

岡崎伸生 1、稲村泰弘 2、伊藤崇芳 1、中谷健 2、江原裕 1、 

鈴木次郎 3、森山健太郎 1、大友季哉 4 

1 CROSS、2 JAEA J-PARC センター、3 KEK 計算科学センター、 

4 KEK 物構研 

 
近年、Amazon、Google をはじめとする企業によるクラウドサービスの進歩や

使い勝手の向上が著しい。それに伴い、IT 関連企業やエンタープライズ以外

の技術者にとってもクラウドサービス用いた開発が非常に身近になり、また本

格的に取り組むべき技術の一つとなっている。さらに、ハードウェアライフサイ

クルの短縮化や機器の複雑化、保守スタッフの不足といった要因や、ネットワ

ーク性能の向上といった状況により、我々J-PARC MLF においても、開発内

容によってはハードウェア等を時組織で調達、保守するよりも様々な点でメリ

ットが大きくなってきている。 

 

クラウドサービスについて検討中である現時点では施設側としてのメリットが

目に付くが、ユーザーへのメリットも十分にあると考えている。ユーザーから通

信する際にクラウドサービスのネットワークに到達しさえすれば、開発したサ

ービスを高速に利用することができる。また、ユーザーが契約している領域に

データを直接転送することができれば、データの持ち運びも容易にすることが

できるなどが考えられる。 

 

そのため、我々、MLF 計算環境チームでは商用クラウドサービスを重要な開

発環境とし、積極的に取り組み始めている。本報告では、具体例として、1) 開

発中のリモートデータ解析システムに商用クラウドサービスを組み合わせる計

画およびその検証状況、2) クラウドストレージサービスやコンピューティング

サービスなどの利用状況および検討状況を紹介する。 



       PF/PF-AR 

KEK-PF ビームライン制御標準ソフトウェア STARS の紹介 
Introduction of the software “STARS” 

focusing on the beamline control system and the  
softwares at the KEK Photon Factory 

 
永谷康子１、小菅隆１、仁谷浩明１、石井晴乃１、渡邉一樹２ 

１ KEK-放射光、２ 三菱電機システムサービス 

 
 高エネルギー加速器研究機構 放射光科学研究施設（KEK-PF）で開発され

た STARS（Simple Transmission and Retrieval System）は、様々な OSで動作

が可能なTCP/IP Socketを用いたテキストベースのメッセージの送受を基本と

したソフトウェアで、KEK放射光のビームライン制御やビームライン・インターロ

ックシステム等で使用されている。 

 STARS はオープンソースとして Web (http://stars.kek.jp) で公開しており、

KEK 放射光のビームラインで使用されるパルスモータコントローラやカウンタ

等様々な機器を操作するデバイス制御用プログラムや、STARS のプログラム

開発を支援するためのツールとして様々なプログラム言語に対応したライブラ

リや開発用ウィザード等が無料で利用可能となっている。 

 KEK放射光のビームライン制御システムでは、STARSを使って分光器やミラ

ー、スリットといった光学系機器や光源の挿入光源のパラメータを制御してお

り、各ビームラインの利用方針によっては、ビームラインを利用するユーザに

STARS の制御用コマンドを公開し、ユーザの実験用プログラムに光学系機器

や光源の挿入光源のパラメータ操作を組み込むことを可能としている。 

 今回のポスター発表では、KEK 放射光のビームライン制御を中心に、制御ソ

フトウェア STARSの現状について紹介する。 

 

表  STARS で制御をおこなっているビームライン一覧 
カテゴリー ビームライン名 

PF-2.5 GeV Ring 

X-ray 

BL-1A、BL-3A、BL-3C、BL-4B2、BL-4C、BL-5A、BL-6A、BL-6C、

BL-7C、BL-8A、BL-8B、BL-9A、BL-9C、BL-10C、BL-12C、BL-14A、

BL-14C、BL-15A1、BL-15A2、BL-17A、BL-18B、BL-18C、BL-20B 

PF-2.5 GeV Ring 

VUV and Soft X-ray 

BL-2A/B、BL-3B、BL-11A、BL-11B、BL-11D、BL-13A/B、BL-16A、

BL-19B、BL-20A、BL-28A/B 

PF-AR NE1A、NE3A、NE5C、NE7A、NW2A、NW10A、NW12A、NW14A 

その他 Slow Positron Facility 

 

http://stars.kek.jp/


       J-PARC MLF／U-line 

超低速ミュオン発生のためのライマンαレーザー 

Lyman-α laser system for the generation of Ultra-
Slow Muon  

 
大石 裕 1,2、斎藤徳人 2、中村惇平 1、三宅康博 1、岩崎雅彦 2、鳥養映子 3、

和田智之 2 

1 KEK-ミュオン、2 理化学研究所、3 日本原子力研究開発機構 

 
 J-PARC MLF の U-line では超低速ミュオン顕微鏡の実現を目指してビーム

ラインのコミッショニングを進めている。超低速ミュオンビームは 2000K に加熱

したタングステン箔に表面ミュオンを入射し、真空中に蒸散されてくるミュオニ

ウムを波長 122.09 nm のライマンα光と 355 nm 光により共鳴イオン化させるこ

とで効率よく発生させる。 

 理研 RAL 施設における超低速ミュオン発生実験を踏まえて[1]、理研レーザ

ーグループと KEK ミュオングループによって新たに高出力かつ長期にわたっ

て安定なイオン化用のライマンα光源を開発している。光源は波長安定全固体

レーザー部と波長変換部で構成され、２光子共鳴４波混合を用いたライマンα

光への波長変換では長焦点集光による相互作用長の増大によって、変換効

率を２桁改善することに成功し、最大出力でも従来より１桁高い 10 µJ レベル

のパルスエネルギー発生を達成した。ライマンα光の発生および共鳴イオン化

装置の光学配置を図に示す。実際にミュオニウムのイオン化は 3〜4 µJ 程度

のライマンα光が利用され、理研 RAL 施設と比べて 3〜4 倍程度の超低速ミュ

オンビーム強度（陽子ビーム 150kW 運転時）を達成した。 

 超低速ミュオンを物性研究で用いるにはビーム強度の増強が必要であり、レ

ーザー出力も増強が求められている。発表ではライマンα光源の装置構成と

出力増強に向けた大口径セラミックレーザー媒質の開発状況などの詳細を報

告する。 

 

[1] P. Bakuleet. Al., Nucl. Instrum. Meth. Phys. Res. B 266, 335 (2008). 

  

図 超低速ミュオン発生におけるレーザー光学系配置図 
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TOF-MIEZE スピンエコー法のデータ解析 
Data analysis of TOF-MIEZE spin echo method 

 
小田達郎 1，日野正裕 1，遠藤仁 2，大下英敏 2，瀬谷智洋 2 

1 京大原子炉，2 KEK 物構研 
 

J-PARC MLF BL06 には，Modulated intensity by zero effort (MIEZE) およ

びNeutron resonance spin echo (NRSE) と呼ばれる 2種類の共鳴型中性子ス

ピンエコー分光器がある．共鳴型スピンエコー法では，高周波磁場による磁気

共鳴を利用して中性子のスピン状態を反転させるとともにエネルギー差のあ

る重ね合わせ状態をつくる．それぞれの重ね合わせ状態間の位相差をスピン

偏極度の変化として検出することで，中性子の速度変化を検出し，試料の中

間散乱関数を得ることができる．パルス中性子源における飛行時間法と組み

合わせた MIEZE (TOF-MIEZE) 型スピンエコー法では，もとの TOF スペクトル

に正弦振動が乗ったエコーシグナルが得られる．試料で準弾性散乱が起こっ

た場合のシグナルのコントラストの減少が中間散乱関数に対応する．  

TOF-MIEZE 法では，従来のスピンエコー法と異なり，エコーシグナルが時

間を変数として変化し，TOF スペクトルの中に多くの波の周期（数 100～10000

程度）が含まれる．また，従来のスピンエコー法では足し合わされていた中性

子のカウント数が多数の細かい時間ビンに分割されるので，個別の正弦波に

含まれるカウント数は少なくなり，1 周期から数周期のシグナルに対して正弦

波をフィッティングする単純なデータ解析が有効でない可能性がある．そこで，

我々は TOF-MIEZE シグナルに対してフーリエ変換を施した振動数スペクトル

から得られる振幅の大きさの情報から，コントラストを計算するデータ解析法

を考えている．パルス中性子ビームを用いた TOF-MIEZE 中性子スピンエコー

法のための効率的なデータ解析法について議論する． 
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白色中性子ホログラフィーによる RB6 (R:希土類)の 

局所構造観測 
Observation of local structures of rare earth 
hexaborides by white neutron holography 

 
上地昇一 1、金澤雄輝 1、福本陽平 2、B. Paulus3、M. Lederar5、大山研司 2、 

八方直久 4、林好一 5、木村耕治 5、細川伸也 3、波田拓馬 4、原田正英 6、 

及川健一 6、稲村泰弘 6、松浦航 2、伊賀文俊 2 

1 茨城大工、2 茨城大院理工、3 熊本大院先端、4 広島市大院情報、 

5 名工大院工、6 J-PARC センター 

 

物質科学では多くの場合、異種元素をド

ープすることで物性を発現、制御している。

これは、ドーパント周りの構造の変化が、

物性に影響を与えている事を意味してい

る。したがって、ドーパント周りの構造（局

所構造）を理解することは、物性現象の解

明や、機能性材料の開発の効率化につな

がるため重要である。近年、局所構造の

観測法としてＸ線・光電子を用いた原子分

解能ホログラフィーが開発され、3 次元の

局所構造を約 20Åの範囲で観測すること

が可能となった。しかし、軽元素を含む材

料には適用が困難である。そこで我々は、

軽元素に対する感度が高い中性子を用いた原子分解能ホログラフィーを

J-PARC BL10 において開発し、すでに Eu ドープ CaF2 での局所構造観測に成

功している[1]。この成功を受け、白色中性子ホログラフィーのより広い分野へ

の応用を目指し開発を進めている。 

本研究では強相関電子系 RB6(R:希土類)に注目し、Sm を 2%ドープした

La11B6、Yb11B6 を用いて、Sm 周りの局所構造観測、および軽元素であり中性

子の吸収体でもある B の局所構造観測を目的として白色中性子ホログラフィ

ー実験を行った。図 1 は Sm から見た Sm を含む（100）面の原子像である。予

測される La 位置（図中○）と原子像は一致しており、Sm 周りの局所構造観測

に成功している。また、11B の観測にも成功した。したがって、白色中性子ホロ

グラフィーは希土類ホウ化物研究にも有効であり、強相関電子系に対して、局

所構造理解の視点からの研究が期待できる。 

 

[1] K. Hayashi et al. Sci. Adv. 3, e1700294 (2017). 

図１  La を含む(100)面で の 

Sm 周りの原子像 
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中性子ホログラフィーによる B ドープ Si の局所構造の観測 
Local structure investigations of B doped Si by 

neutron atomic-resolution holography 
金澤雄輝 1、福本陽平 2、上地昇一 1、大山研司 2、M. Lederer3、八方直久 4、 

林好一 3、木村耕治 3、細川伸也 5、波田拓馬 4、原田正英 6、及川健一 6、 

稲村泰弘 6、筒井一生 7 

1 茨城大工、2 茨城大院理工、3 名工大院工、4 広島市大院情報、 

5 熊本大院先端、6 J-PARC センター、7 東工大未来研 

 

機能性材料の多くは、異種元素の添加により機能を発現させる。その典型

的な例が B ドープ Si である。そのような材料では、添加元素(ドーパント)周辺

の構造の変化(局所構造)が機能性にとって重要である。しかし、局所構造は

並進対称性を持たないため通常の回折法では観測できない。この点、原子分

解能ホログラフィーは、ドーパントまわりの局所構造を 20Åの広い領域で 3 次

元的に観測できるため、局所構造観測に最適である。単色ビームでのホログ

ラフィーは原理的に虚像が再生されてしまう問題があるが[1]、虚像は多波長

による測定で得られる複数のホログラムを用いることで、減衰させることがで

きる。J-PARC での白色中性子ホログラフィー測定は TOF 法により一度の測

定で 130 枚のホログラムを得ることが可能である。これは X 線や光電子ホログ

ラフィーよりも鮮明な原子像が得られる可能性を示唆している。そこで、我々

はこの利点を生かし、J-PARC BL10

において白色中性子ホログラフィーの

開発を進めている。本研究では 0.13 

at% B ドープの Si 単結晶の測定を行っ

た。図 1 は B を中心に置いた時の

(100)面の原子像であり、予想される

Si 位置に〇を示した。図 1 より像は予

想される Si 位置に再生されていること

がわかる。これはドープされた B は Si

と置換していることを意味する。本発

表では実験の原理と最近の B ドープ

Si の成果について詳しく報告する。 

 

 

[1] K. Hayashi et al., J. Phys.: Condens. Matter, 24 (2012) 9320. 

図１ B を含んだ(100)面の原子像 

〇は予想される Si 位置 



MLF 

MLF 実験データ表示ソフトウェア「夕顔」 
uGao, reconstruction of MLF plotter package 

 
伊藤崇芳 １、稲村泰弘 ２ 

１ CROSS 中性子科学センター、２ JAEA J-PARC センター,  
 

MLF 中性子ビームラインで広く使われているデータ処理・解析用ソフトウェ

ア群「空蝉」では、用途に応じたいくつかのデータ表示ソフトウェアを備えてい

る。我々は最近、表 1 に記載した内容などを目的して「夕顔」と名付けたデータ

ソフトウェアパッケージとしてこれらのソフトウェアの再構成・高度化に取り組ん

でいる。まもなく、ビームラインでの本格的な利用を進める段階であり、この取

り組みの現状と今後の予定を新しい 2次元データ表示ソフトウェアM2PlotPlus

（図 1）を中心に紹介する。 

 

 

Python3 への対応 

GUI ツールの Qt への移行 

2 次元データ表示ソフトウェア統合 

データスライス、データ積分機能高度化 

表 1 夕顔の目的 

 

 
図 1 2 次元データ表示ソフトウェア M2PlotPlus 
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γ線エネルギー解析を用いた白色中性子ホログラフィー 

での局所構造解析 
Investigations of Local Structures by White Neutron  

Holography with γ-ray Energy Analysis 
福本陽平１、上地昇一１、金澤雄輝１、大山研司１、林好一２、八方直久３ 

波田拓馬３、木村耕治２、細川伸也４、原田正英５、及川健一５、稲村康弘５ 

筒井一生６、B. Paulus４、M. Lederer２、７、P. Wellmann７ 

1 茨城大、2 名工大、3 広島市立大、4 熊本大、5 J-PARCセンター 

6 東工大、7 Erlangen 大 

 

シリコン半導体に代表されるように、多くの機能性材料の特性は添加されて

いる微少量不純物によって制御される。従って、不純物周りの構造(局所構造)

変化が特性の発現において重要である。原子分解能ホログラフィーは局所構

造の観測に優れている実験手法である。我々は、

ホログラフィーにより軽元素の局所構造を観測

するために、中性子ホログラフィーの開発を

J-PARC の BL10 で行っており、既に Eu ドープ

CaF2の Eu 周りの局所構造の可視化に成功して

いる[１]。 

これまでの測定では、Bi4Ge3O12(BGO)型γ線

検出器を用いているが、BGO検出器はエネルギ

ー分解能が低く、データには B 以外の信号も含

まれている可能性がある。そこで、エネルギー分

解能の高いＧｅ型γ線検出器を用いることで、

BGO 検出器で得た原子像が確かに B から見た

ものであるかを確認した。図 1はGe検出器での

測定で得られた 10Bを 0.26 at%添加したＳｉ中のB

周りの原子像で、それぞれ B を含む(100)面(上

図)と最隣接 Si原子面(下図)で、ZはBを含む面

からの距離である。P1、P2 の原子位置に像が

確認できた。このことから、Ｓｉ中の BはＳｉと置換

されていることが分かり、また BGO 検出器で得

たデータが 10Bからの信号であることが確認でき

た。一方で、P3 位置の原子像がずれており、こ

の原因は現在検討中である。 

 

[１] Hayashi et al, Sci. Adv. 3 (2017) e170029. 

図 1 １０B ドープＳｉ中の

B 周りの原子像。〇は

Ｓｉ原子位置。 
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中性子小角・広角散乱装置(大観)の実験環境 
Status of the small and wide angle neutron scattering 

instrument (TAIKAN) 
 

森川利明 1、高田慎一 2、大石一城 1、岩瀬裕希 1、河村幸彦 1、 

佐原雅恵 1、鈴木淳市 1 
1CROSS、2J-PARC Center 

 
 J-PARC MLF の中性子小角・広角散乱装置(大観)は広い q 領域を測定でき

ることから、ナノからミクロンスケールの特徴的な構造を持つ金属、磁性体、超

伝導体、ソフトマター、生体高分子等の様々な試料の測定に利用されており、

そのため実験環境へのユーザーの要望も多岐に渡っている。 

 そうした要望に応えるべく、大観では実験環境の整備、高度化を行ってきて

いる。 

 大観の試料環境機器に関しては、2016 年度に導入したレオメータ(粘弾性測

定装置：Anton-Paaｒ社製 MCR302)の利用が増えてきており、レオロジー、コロ

イド分野での成果が創出されている。そして小型石英セルの導入や石英セル

の直上流へのスリットの設置により、さらに高精度の実験が行えるようになっ

た。また、高精度ガス/蒸気吸着量測定装置(MicrotracBEL 社製 BELSORP- 

max)のビームラインでの利用に向けた改造を進めている。試料交換機におい

ては室温から約 100℃までの測定、in-situ 測定の要望が高いことから、高温

制御環境の整備(制御システムの整備、ヒーター・試料温度の相関確認)を行

った。 

 検出器に関しては、3He 検出器の増設を継続して行ってきているが、2017 年

度は小角、中角、高角、背面の 4 つの 3He 検出器バンクの内、高角バンク

の 3He検出器の増設を行った。その結果、これまでよりも更に信頼性の高いデ

ータが高効率に得られるようになった。 

 



       宇宙線ミュオン, PSI／GPD, Dolly 

宇宙線μSR ラジオグラフィ法の開発 

－巨大建造物の化学的物理的状態の診断－ 

 

Development of the Cosmic-Ray µSR Radiography  
- Inspection of Chemical and Physical State of 

Large-Scale Architectures - 
 
藤牧拓郎 １, 永嶺謙忠 ２, 鳥養映子 １, 白木一郎 １, 斎藤成彦 １, 三原基嗣 ３,  

下村浩一郎 ２,３, Amba Datt Pant２・山梨大院 １, KEK・IMSS２, 大阪大院 ３ 

 
2023 年までに、我が国の道路橋の 43％（１７万橋）、トンネルの３４％（3000

本）が建設後 50 年を超える。塩分を含む厳しい環境と激しい使用に曝された

内部の鉄筋の腐食や応力緩和の診断法の開発は喫緊の課題である。 

従来の宇宙線ミュオンラジオグラフィ（透過法、散乱法）は、鉄筋の腐食状

態や応力状態には感度がほとんどない。我々は、宇宙線ミュオン中のµ+が
33%スピン偏極し、磁気プローブとしての能力を持つことに着目して、µ+SR 法

による材料科学的なラジオグラフィの開発を行ってきた。宇宙線ミュオンには、

µ+とµ−が 1.4:1 の比率で混合している。µ−は物質中で約 200 倍重い電子として

振る舞い、核捕獲率の違いによる見かけの寿命から元素分析が可能である。 

 純鉄（試料Ａ；純度 99.3%）の宇宙線ミュオン実験では、詳細解析の結果、回

転周波数 47.21±0.71MHz、緩和率 8.7±4.6μs-1の回転を分離できた。 

PSIの崩壊ミュオンを用いた同じ試料の実験により、回転周波数と緩和率が、

誤差の範囲内で一致し、解析手法を含む宇宙線ミュオン実験の妥当性を検証

することができた。市販の鉄筋及びプレストレストコンクリート用実用鉄鋼材料

においても約 50MHz の回転と、製造方法による緩和率の差異が観測された。 

さらに、純鉄棒（純度 99.3%）に降伏応力を超えて引っ張り変形を加えた試料

で、印加張力による周波数と緩和率の変化が確認できた。 

  塩水中の電気化学的加速腐食試験を施した鉄鋼棒では、XRD, FTIR, XPS

により、塊となって析出する腐食生成物が赤金鉱[β-FeO(Cl, OH)]の単一成分

からなることを突き止めた。さらに、SQUIDによる磁化率、及び、µSRの温度変

化から８０K 以下でスピングラス的なフラストレーションを持つことを見出した。

形の残った腐食鉄鋼棒は、表面が錆びで覆われていても、腐食前の鉄鋼棒と

同様の µSR 回転を示した。  

 これらの参照実験の結果は、宇宙線μSRラジオグラフィが、巨大建造物中の

鉄鋼棒の腐食状態と応力状態の検査に応用可能であることを強く示唆する。

µ-SR でコンクリート中の鉄鋼の場所を特定し、µ+SR で鉄鋼の化学的物理的状

態を検出する２次元検出系の宇宙線ミュオン実験を進めている。  
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MLF NOVA における Live Data Reduction の現状 
Status of Live Data Reduction for MLF NOVA 

 
大下英敏１、大友季哉１、池田一貴１、本田孝志１、金子直勝１、 

鈴谷賢太郎２、瀬谷智洋１、安芳次１、森山健太郎３、稲村泰弘２ 

１KEK 物構研、２ 原研 J-PARC センター、３ CROSS 東海 
 

 MLF にある高強度中性子全散乱装置（NOVA）では、液体、ガラスなどの非

晶質試料の構造解析が短時間でおこなえる。実験の効率化を図るため、我々

は分散メッセージングのミドルウェアである redis（レディス）[1]を使用したオン

ライン解析システムを開発している。redis は計算機メモリ上にデータバッファ

（redis server）を持つことができるため、計算機負荷が変動する状況において

も高速且つ安定に動作することが期待される。我々はデータ処理として redis

の出版／購読モデルを採用し、既存のデータ収集ソフトウェアである

DAQ-MW[2]に組み込む改良をおこなった。DAQ-MW は複数の機能コンポー

ネントを組み合わせた DAQ システムを簡単に構築できる特長を持つ。図 1 に

示すように、新しい DAQ システムでは、実験データと実験状況を出版するコン

ポーネント（Publisher とDaqInfoPublisher）が作成されている。redis serverにス

トアされたデータはSubscriberプログラムによって購読（取得）され、オンライン

モニターを含む Live Data Reduction を実現する。本発表においては、MLF の

NOVA における Live Data Reduction の現状について報告する。 

 

 
図 1 新しい DAQ システムの概念図 

[1] Web site of redis, http://redis.io. 

[2] K. Nakayoshi, et al., Nucl. Instr. and Meth. A 623 (2010) 537-539. 

http://redis.io/
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X 線吸収スペクトルの次元削減による 
データ可視化および物理量推定 

Data Visualization and Estimation of 
Physical Parameters using 

Dimensional Reduction of X-Ray Absorption Spectra 
鈴木雄太 1,3、日野英逸 2、小嗣真人 1、小野寛太 3 	

(1. 理科大、2. 筑波大、3. 高エネ研)  
 

 

 マテリアルズインフォマティクス（MI）の発展に伴い、材料創製およ
び機能解析の効率化が進んでいる。測定のハイスループット化が進む⼀
⽅で、測定データの解析は⼈⼿に依る部分も多く、しばしば材料開発の
時間的ボトルネックとなる。X 線吸収スペクトル（XAS）は材料解析に
広く使われているが、熟練した研究者が多数のスペクトルを⾒⽐べて解
析を進めることが多く、物理量の抽出には労⼒と時間を要していた。 
 そこで我々は、似た物理量に対応するスペクトル形状は似ているとい
う仮定のもと、多次元尺度構成法（Multi-Dimensional Scaling1）によ
ってスペクトル同⼠の類似性を 2 次元で可視化することを試みた。これ
により、内包する物理量に応じてスペクトルが分離することが期待され
る。本研究では、スペクトル同⼠の類似性尺度の検討と次元削減を組み
合わせることにより、測定したスペクトルが含む物理量をデータの類似
性から推定する⽅法論を提案する。 
 Mn の X 線吸収スペクトルを例として、価数（+2〜+4）、対称性
（Td, Oh）、結晶場パラメータ 10Dq（0〜2.5 eV）を変えて XAS を計
算した。MDS により次元削減を⾏い、これらのスペクトルの類似性を 2
次元で表現したところ、価数や対称性、10Dq の値に応じて明瞭にスペ
クトルが分離していることがわかった（図 1）。これにより、測定した
スペクトルがこの図のどこに位置するかを計
算することで、⼈間の主観によるスペクトル
の⽐較を必要とせず、物理量を推定すること
が可能であることが⽰唆された。この⽅法論
は任意のデータに適⽤できるため、今後、量
⼦ビーム実験の発展に寄与すると期待され
る。 

図 1 Mn の XAS を MDS で次元削減した結果 

1. Borg, I. & Groenen, P.  
Modern multidimensional scaling : theory and 
applications. (Springer-Verlag New York, 1997). 
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J-PARC MLF BL06 中性子共鳴スピンエコー分光器群 

“VIN ROSE” の開発状況 
Commissioning status of  

BL06 VIN ROSE at J-PARC MLF 
 

遠藤仁 1,2、日野正裕 3、小田達郎 3 
1 KEK-中性子、2 J-PARC センター、3 京大原子炉実験所 

 
 J-PARC MLF BL06 に京都大学-KEK 連携によって設置した中性子共鳴スピ

ンエコー分光器群 “VIN ROSE”の現状について報告する。中性子スピンエコ

ー法では、中性子スピンという自由度を用いることで、中性子の波長分散に依

らずに散乱前後の非弾性散乱過程による中性子のエネルギー変化の精密測

定が可能であり、従って中性子非弾性散乱測定法において最高のエネルギ

ー分解能のピコ電子ボルトを達成している。BL06 では、ビームを２分割するこ

とで NRSE（Neutron Resonance Spin Echo）と MIEZE（Modulated Intensity by 

Zero Effort）という特徴の異なる 2 台の中性子共鳴スピンエコー分光器を設置

している。MIEZE 型分光装置では、2017B 期より実験課題公募を開始した。

NRSE においては、焦点間距離 2.5m の２次元回転楕円体ミラー（長さ 90cm）

の試験を行い、良好な結果を得ている。 

 当日は、現時点におけるコミッショニングの進捗状況と、今後の予定、並び

に展開可能なサイエンスの概略に関して発表する。 

 

 
MLF/BL06 の外観(2017 年 10 月)
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高強度全散乱装置(NOVA)のための 

ラジアルコリメーター開発 
Development of a radial collimator 

for high intensity total diffractometer, NOVA 
 

角田茉優 1、大友季哉 1, 2, 3, 4、本田孝志 2, 3, 4、池田一貴 2, 3, 4、 

大下英敏 2, 4、神原理 4、馬場充 1 
1茨城大、2KEK 物構研、3総研大、4J-PARC センター 

 
J-PARC MLFで稼働している高強度全散乱装置（NOVA）は、様々な試料環

境を用いた実験を行なっている。高強度であることを活かした短時間測定も可

能となっているが、試料環境によっては、輻射熱シールドや真空容器などから

のバックグラウンドが高くなり、高強度を活かしきれなくなる。バックグラウンド

低下のための効果的なデバイスとして、ラジアルコリメーターを NOVA に導入

した。NOVA は、小角検出器から背面検出器まで、幅広い散乱角をカバーし、

かつ全散乱測定のために 0.1 Å 程度までの短波長を利用する回折計であり、

現状では、これらの性能を活かしつつバックグラウンドを低下させるようなラジ

アルコリメーター用の遮蔽材が存在しない。また、低散乱角側では、コリメータ

ーブレードの設置が困難である。そこで、90 度バンクに限定し、遮蔽材として

50 µm 厚さのカドミウムを用いたラジアルコリメーターを導入し、90 度バンクで

のバックグラウンド低減を担保しつつ、全散乱測定への影響を評価することと

した。講演では、ラジアルコリメーターの仕様と合わせ、バックグラウンドの改

善や S(Q)の導出による全散乱測定への影響評価について報告する。 



        

 

SINET5 を活用した商用クラウドサービスへの接続 

Connection to commercial cloud service using SINET5 
 

江原 裕、岡崎伸生、伊藤崇芳 
CROSS 中性子科学センター 

 
 商用クラウド環境の一般化により、クラウドサービスを利用したいという要望

や利用する機会がアカデミック分野でも増加しつつある。一方、MLF において

は実験データの増大化により高速かつ大容量の計算環境のニーズがますま

す高まっている。そこで、CROSS 計算環境チームでは商用クラウドの一つで

あるアマゾンウェブサービス（AWS）をはじめとするクラウドコンピュータを活用

したリモート解析システム開発に着手した。高効率計算環境を構築すべく

CROSS 中性子科学センターのネットワークとクラウドコンピュータを高速回線

で接続して利用する。具体的には以下の項目の利用により接続を実現した。 

１． CROSS-SINET 接続（IPv4/v6Dual サービス）の利用 

２． AWS ダイレクトコネクトの利用 

３． SINET クラウド接続の利用 

 本内容について接続技術、実際の接続帯域などを報告する。 

 

※1 AWS（Amazon Web Services）：Amazon.com が提供しているクラウドコン

ピューティングサービス 

※2 SINET（Science Information Network）： 国立情報学研究所が構築運用

する高速学術情報ネットワーク。 

2016 年 4 月からは、従来の学術情報基盤である SINET4 を発展させた

SINET5 の本格運用を開始した。クラウドやセキュリティ、学術コンテンツを全

国 100G フルメッシュネットワークで有機的につなぎ、800 以上の大学等にハイ

レベルな学術情報基盤を提供している。 
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高温・高磁場偏極中性子小角・広角散乱実験法の開発 
Development of small and wide angle polarized 

neutron scattering method - high temperature and 
high magnetic field experiment - 

 
河村幸彦 １、森川利明 １、大石一城 １、高田慎一 2、岩瀬裕希 １、 

佐原雅恵 1、鈴木淳市 1 
1CROSS、2J-PARC Center 

 
J-PARC MLF の中性子小角・広角散乱装置（大観）は、広い波長領域の中

性子と複数の検出器バンクの使用により、試料からの散乱を広い q 領域で同

時に測定することを目的に開発された。さらに非偏極ビームと偏極ビームを切

り替えた測定も可能である。このため多くの分野のユーザーの利用があり、そ

の要望に応えるために様々な実験環境機器の整備をしている。 

 現在、多くのユーザーが小角・中角検出器を主に利用しているが、鉄鋼・磁

石材料の分野から結晶粒・析出物（小角・中角検出器で測定）と結晶構造（高

角・背面検出器で測定）の高温・高磁場下の「その場同時測定」を行いたいと

いう要望も寄せられるようになっている。しかし、高温・高磁場中で偏極中性子

散乱実験を行える装置は MLF に存在しない。我々が大観で開発するこの「そ

の場同時測定法」は、より特性の高い材料の開発に最適な温度・磁場を探る

ための強力な手段となる。 

 我々は 1,000℃まで試料を昇温可能なレーザー加熱装置を 10Tesla 超伝導

電磁石または 1Tesla 電磁石と組み合わせて使用できるように改良を行ってき

た（図 1）。また、材料の結晶構造解析を行うために背面検出器の装置分解能

の評価を行い、データリダクション時の処理条件の最適化を行った。 

 

 
図 1. (左) 1Tesla 電磁石用レーザー加熱装置、(右) 試料ホルダー 
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J--PPAARRCC  MMLLFF 偏偏極極中中性性子子反反射射率率計計「「写写楽楽」」ののオオンンラライインンデデーー

タタ解解析析ソソフフトトウウエエアアのの開開発発 

OOnnlliinnee  ddaattaa  rreedduuccttiioonn  ssooffttwwaarree  ooff  tthhee  PPoollaarriizzeedd  
NNeeuuttrroonn  RReefflleeccttoommeetteerr  ““SSHHAARRAAKKUU””  aatt  tthhee  JJ--PPAARRCC  

MMLLFF 
 
笠井 聡 1、曽山 和彦 2、青木 裕之 2、宮田 登 1、阿久津 和宏 1、花島 隆泰 1、

鈴木 淳市 1 

１  CCRROOSSSS 中中性性子子科科学学セセンンタターー、、２２  原原子子力力機機構構 JJ--PPAARRCC セセンンタターー 

 
J-PARC の物質・生命科学実験施設（MLF）にある共用ビームラインの偏極

中性子反射率計「写楽」（BL17）は、2012 年の初ビーム受け入れ以来､装置整

備・高度化が進められ、着実に性能を向上させるとともに、利用者数を増やし

ている。2017 年度、我々は、写楽の大きな特徴である偏極中性子反射率計測

の制御方式と解析機能に関して、装置の利便性向上を目指し、主に２点の開

発を行った。 

 １点目の制御方式の開発として 2016 年度より順次、装置の実験制御方式

を従来のIROHAフレームワークを利用したソフトウエア制御 (以後IROHA) か

ら、IROHA2 フレームワーク （以後 IROHA2） へと更新を行った。BL17 の機構

が数多くのスリット・偏極機構などデバイスを制御している事により、従来の

IROHA では短いタイミングでの実行制御は遅く緩慢となる。IROHA2 への移行

と同時に次の高度化を行った。(1) 実行制御の高速化を図り、(2) 新規デバイ

ス制御用ソフト開発、(3) オートアライメント対応、(4) リアルタイムで実験デー

タをモニタ出来る Redis (Redis:REmote DIrectory Server)データベースを導入

した。 

２点目の解析機能の開発として、２次元検出器（以後 MWPC：Multi Wire 

Proportional Counter）の利用拡大に合せて、オンラインデータ解析機能を導

入した。従来、BL17 で多用している０次元検出器は、アンプから出力される信

号が単純であるため、リアルタイムでモニタが可能である。一方でMWPC検出

器のモニタは位置情報の追加によるデータ変換が必要となる。これを解決す

る為に、Redis を利用したリアルタイムモニタやオンラインデータ解析機能を開

発し、利便性向上と効率化を目指した。 

発表では、上記２点のユーザビリティ向上とソフトウエア開発の現状につい

て説明する。また、次年度以降の高度化計画についても触れる。 
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MLF 先進計算環境整備 2017 
MLF advanced computational environment in 2017 

 
中谷健 1 

１ J-PARC センター/JAEA 
 

今年度 J-PARC 物質・生命科学実験施設（MLF）では、MLF の各ビームライ

ンのデータ取得システムにより収集される実験データを J-PARC 研究棟サー

バー室の共通ストレージへ高速に転送・記録する MLF 先進計算環境（図 1）を

整備中である。各ビームラインから送られる大量のデータの読み書きを遅滞

なく行える様、MLF第 1・第 2実験ホール歩廊エッジスイッチ～J-PARC研究棟

サーバー室コアスイッチの幹線部分は 40Gbpsの光ファイバーケーブルを 2本

束ねた広帯域ネットワークにて構成している。実験ホール側には既設の GbE

ネットワークケーブルと接続するためにアクセススイッチを配置し、各ビームラ

インのデータ取得システムと接続する。アクセススイッチとエッジスイッチの接

続は 10Gbps である。J-PARC 研究棟サーバー室のコアスイッチ側にもエッジ

スイッチを配置し、200TB×2 の共通ストレージと接続する。コアスイッチ～エッ

ジスイッチ間は 40Gbps で接続し、エッジスイッチ～共通ストレージ間は

10Gbps で接続する。コアスイッチ、エッジスイッチ、アクセススイッチは機器冗

長、実験ホールアクセススイッチから共通ストレージまでは経路冗長の構成で

あり、障害発生時には自動的に切り替わる。 

本発表では今年度の整備内容の詳細と来年度以降の整備予定について

報告する。 

 

 
図 1 MLF 先進計算環境概略 
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MLF 中性子分光器「四季」 
Status of the Neutron Spectrometer 4SEASONS in MLF 

 
梶本亮一 1、中村充孝 1、蒲沢和也 2、稲村泰弘 1、 
池内和彦 2、飯田一樹 2、石角元志 2、村井直樹 1 

1 JAEA J-PARC センター、2 CROSS 中性子科学センター 
 

J-PARC・MLF に設置されている中性子分光器「四季」は直接配置型の熱中

性子非弾性散乱装置である [1,2]。共用装置のひとつとしてユーザーにビー

ムタイムを提供し、ここ数年 2 倍程度の競争率の課題応募があるが、近年海

外からの申請が占める割合が高くなっている。課題の多くは磁性・強相関電

子系分野であり、2017 年には銅酸化物高温超伝導、スピン-軌道結合系、一

次元磁性体、金属ナノ粒子等の分野の研究成果が生まれた [3-8]。単に実験

課題を実施するにとどまらず現在も性能および操作性・安全性のさらなる向上

を目指して装置の高度化が続けられており、2017 年では中性子ガイド管の交

換、マグネットを使用可能にするための装置改造等を行った。本発表では、こ

れらの装置整備状況、利用状況、研究成果について報告する。 
 
[1] R. Kajimoto et al., J. Phys. Soc. Jpn. 80, SB028 (2011). 
[2] H. Seto et al., Biochimica et Biophysica Acta 1861, 3651 (2017). 
[3] M. Matsuura et al., Phys. Rev. B 95, 024504 (2017). 
[4] K. Iida et al., J. Phys. Soc. Jpn. 86, 064803 (2017). 
[5] K. Matsuura et al., Phys. Rev. Lett. 119, 017201 (2017).. 
[6] C. Wang et al., Phys. Rev. B 96, 085111 (2017). 
[7] K. Tomiyasu et al., J. Phys. Soc. Jpn. 86, 094706 (2017) 
[8] M. Kofu et al., Phys. Rev. B 96, 054304 (2017). 
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MLF 中性子分光器の現状 
Present Status of the Neutron Spectrometers in MLF 
 
梶本亮一 1,2、横尾哲也 1,3、中村充孝 1,2、柴田薫 1,2、川北至信 1,2、松浦直人 4、

遠藤仁 1,3、瀬戸秀紀 1,3、伊藤晋一 1,3、中島健次 1,2、河村聖子 1,2 
1 J-PARC、2 JAEA、3 KEK、4 CROSS 

 
J-PARC・MLF では現在 21 台の中性子実験装置が稼働または整備中である

が、そのうち 6台が非弾性・準弾性散乱装置である。これら 6台の特徴の異な

る装置の組み合わせによって、MLF では固体物理、非晶質、液体、ソフトマタ

ー、生体物質から工業材料まで幅広いダイナミクス研究が可能になる。すで

に稼働して久しい直接配置チョッパー型分光器の BL01 四季、BL12 HRC、

BL14 アマテラス、および、逆転配置背面反射型分光器の BL02 DNA からは、

スピン-軌道秩序系におけるスピン-軌道結合励起 [2]、ブリルアン散乱測定に

よる金属磁性体のスピン波の観測を通したベリー位相の観測 [3]、三角格子

反強磁性体における階層的磁気励起 [4]、超イオン伝導体の準弾性散乱測

定によるリチウムイオンの拡散現象 [5] 等、多くの重要な研究成果が生まれ

ている。さらに順調にコミッショニングを続けていたスピンエコー分光器群

BL06 VIN ROSE も 2017B 期よりいよいよユーザー利用を開始し、偏極チョッ

パー分光器 BL23 POLANO もコミッショニングを開始した。本発表ではこれら

MLF の中性子分光器群の特徴と目指すサイエンス、そして、装置整備・研究

成果の最新のトピックスを総覧する。 
 
[1] H. Seto et al., Biochim. Biophys. Acta, Gen. Subj. 1861, 3651 (2017). 
[2] K. Matsuura et al., Phys. Rev. Lett. 119, 017201 (2017). 
[3] S. Itoh et al., Nat. Commun. 7, 11788 (2016). 
[4] S. Ito et al., Nat. Commun. 8, 235 (2017). 
[5] K. Mori et al., Phys. Rev. Appl. 4, 054008 (2015). 



       MLF-BL01,BL02,BL11,BL14,BL15,BL19 

MLF 中性子データ処理環境「空蟬」の最新トピック 
Latest topics of ‘Utsusemi’, data reduction software 

at MLF, J-PARC 
 

稲村泰弘 1、伊藤崇芳 2、安芳次 3、大下英敏 3 

1. J-PARC センター、 2. CROSS 中性子科学センター、 3. KEK 

 
 「空蟬」は J-PARC, MLF における中性子散乱用データ処理・可視化環境の

一つであり、多くのビームラインで導入されているソフトウェア群である（図 1）。

特に MLF が採用したデータ収集方式であるイベント記録方式のデータ（イベン

トデータ）をいち早く実用化し、特に中性子非弾性散乱測定における Multi-Ei

手法の実現や、単結晶試料の多次元データ測定・可視化手法の実現などに

貢献してきた。イベントデータの利点の一つは新しい測定手法やデータ処理に

対し非常に柔軟に対応できることである。例えば、試料環境の状態を同様の

イベントデータとして取り込んで特定の状態のデータだけ取り出す処理、外場

による試料の数秒単位の過渡状態を繰り返し発生させて測定し続けることで

統計精度を上げる処理などが、空蝉を用いることで簡便に実行できる。これら

はすでにユーザーに提供されている。 

 一方で MLF では長い間、測定中のデータを解析してその場で結果を見たい

という要望に対し、十分に対応できていなかった。昨年度より MLF 計算環境チ

ームでは、分散メッセージングミドルウェア Redis とデータ収集システムを組み

合わせたシステムを用い、リアルタイムな情報取得やデータ処理を目指した

開発に取り組んでいる。空蝉も率先してこのシステムを活用しイベント記録方

式と組み合わせたリアルタイムデータ処理（Live Data Reduction）機能の開発

を進めている。 

 本発表では、これらの空蝉の最新トピックについて紹介する予定である。 

 

 
図１ 空蝉環境のスクリーンショットと導入実績 



       PF-BL14A 

単結晶 X 線精密結晶構造解析に堪える 

試料環境制御アタッチメントの開発 
Development of Specimen Environment Control 

Attachments for Accurate Single Crystal XRD 
 

坂倉輝俊 1、村越洋介 1、木村宏之 1、佐賀山基 2、岸本俊二 2 

１ 東北大多元研、2 物構研 

 
単結晶X線精密構造解析の精度と確度を向上させると、遷移金属元素など

の価電子の空間分布をも正確に捉える事が可能となる。しかしながら、その為

に必要とされる精度と確度を実現した上で、温度、磁場、電場などを制御する

のは容易ではない。その理由は、様々な方位に結晶を回転させざるを得ない

超精密計測法において、安定な試料環境制御を実現するのに十分な空間的

大きさを持った一般的なアタッチメントはしばしば大きすぎる為である。中性子

に比べ試料サイズを小さくせざるを得ない X 線回折では、省スペースでありな

がら十分な機能を発揮可能な各種試料環境制御アタッチメントの設計と開発

はこれまでも技術上の課題であった。 

現在我々が克服に取り組んでいるのは、室温以下に試料温度を制御しなが

ら、0.5T 程度の磁場を実現するアタッチメントの開発である。省スペースで強

磁場を印加する手法の第一候補は、Nd-Fe-B 磁石を Halbach 配列に配置す

る事である。例えば、図 1は比較的安価な Nd-Fe-B磁石 N40（残留磁束密度

が1.27T程度）8個で 2極子のHalbach配列を作り、その磁束線をソフトウェア

FEMM[1]により計算したものである。紙面垂直方向の長さは無限大としている

ものの、紙面内方向は 150x150mm2 と比

較的省スペースである。中心の磁束密度

は1.15Tである。精密計測法で問題となる

のは、この紙面垂直方向の長さを十分に

確保できない事と、8 極の磁石の一つ（大

抵は上下方向の一つ）を小さくせざるを得

ないという事である。また、X 線回折の確

度を落とさないためには冷却法も冷媒ガ

ス吹き付け法に限定される事から、他に

も問題を生じる。これらの困難を解決する

ための取り組みの現状について報告する。

尚、本研究は物構研量子ビーム研究助

成によるものです。 

 

[1] http://www.femm.info/wiki/HomePage 



       MLF-BL20 

並列充放電用自動試料交換機による 

電池のその場中性子回折 
In-situ neutron diffraction of batteries by automatic 
sample changer for parallel charge and discharge 

 
星川晃範、松川健、小貫祐介、石垣徹 

茨城大 フロンティアセンター 
 

 茨城県材料構造解析装置(iMATERIA)は、ハイスループット型汎用中性子回

折装置であり、産業利用を主軸に推進してきた。今後、中性子強度の増加とと

もに、これまで以上に短時間での測定が可能となる。したがって、今後、様々

な反応過程における原子レベルの構造変化を観測できるようになることが期

待されている。 

こうしたなか、大容量・高性能電池の開発を行うにあたり、電池の反応過程

におけるリチウムイオンの様子をその場中性子回折実験をすることで明らか

にし、原子レベルでの構造変化をもとに材料開発を行うことができる。いくつか

特性の異なる電池を評価するため、これらの電池の充放電過程をその場観察

する場合、各々の電池を並列で充放電しながら、測定している電池（試料）を

順番に交換することで、充放電過程をそれぞれ評価することができる。したが

って、一つずつ個別に充放電させて測定するよりも、測定時間を短縮できるこ

とから、産業利用のユーザーから、並列充放電ができる試料交換機が望まれ

ていた。 

こうした中、我々は最大 6 個の電池がセットでき、並列で充放電しながら、サ

イクリックに試料交換できる自動試料交換機の開発を行った。充放電評価装

置はTOSCAT-3100Kを使用しており、測定試料は上下に並べるように試料交

換機へセットし、各試料への

配線はコネクターを介して外

部の評価装置まで接続される。

測定の際には、ステージを上

下させることで充放電しながら

試料交換できる。実際に容量

の異なるコイン型の電池（図 1

参照）に対する測定結果に関

して、電池の正極と負極それ

ぞれに着目し、リチウムイオン

の移動に伴う構造変化の様子

を報告する。 

 

 

図 1. 照射試料例 



 
図 1 AMATERAS 

       MLF-BL14 

冷中性子ディスクチョッパー型分光器 AMATERAS 

の 2017 年度 
A Cold-Neutron Disk-Chopper Spectrometer 

AMATERA in JFY2017 
 

中島健次、河村聖子、菊地龍弥、古府麻衣子、稲村泰弘、 

青山和弘、若井大介 

J-PARC センター 物質・生命科学ディビジョン 
 

 J-PARC 物質・生命科学実

験施設に設置された冷中性

子ディスクチョッパー型分光

器 AMATERAS（図 1）は、パ

ル ス 整 形 チ ョ ッ パ ー と

J-PARC の結合型減速材の

高ピーク強度の組み合わせ

により、大強度、高分解能を

両立する非弾性・準弾性散

乱装置であり 1)、2009年の稼

働開始以来これまで、装置

の高度化を進めながら、磁

性や液体、非晶質、生体物

質内のダイナミクスから産業

利用に至るまで広い研究分野での利用に供されてきている。 

 2017 年度においては装置課題の他、2018 年 1 月現在、一般課題 25 件、

JAEA プロジェクト課題 3 件を実施する予定である。また、これまで行われてき

た AMATERAS の利用の成果として、2017 年内には、12 件の学術論文（掲載

決定を含む）、2 件の学位論文、関連する成果を元にした 2 件の受賞、その他

多数の学術的会合での発表等がなされた。一方で、装置の整備としては、実

験の質を向上させるための試料環境装置等の整備・改修、検出器の増設等

を進めてきている。装置は、建設から 8 年以上を経過し、故障も目立ち始めそ

れらに対する対応も行っている。2016 年に不具合が発生し最大回転数を抑え

て運転していた高速ディスクチョッパーの 1 台も昨年夏に復旧した。 

 当日は、最近の成果例と合わせて、これら AMATERAS の近況を報告する。 

 

Reference 

[1] K. Nakajima et al., J. Phys. Soc. Jpn. 80 (2011) SB028 

 



       PF-BL6A、PF-BL10C、PF-BL15A2 

PF SAXS ビームラインの開発状況 

Current upgrade status of PF SAXS beamlines 
 
五十嵐教之 1、高木秀彰 1、米澤健人 1、富田翔伍 1、永谷康子 1、森丈晴 1、 

大田浩正 2、谷田部景子 1、高橋正剛 1、小菅隆 1、清水伸隆 1 

1 KEK-PF、2 三菱電機 SC 

 
 

Photon Factory では、現在 BL-6A、10C、15A2 の 3 本の X 線小角散乱ビーム

ラインが運用されている。BL-6A と 10C は偏向電磁石を光源とし、それぞれ

8.3keV 固定、7〜14keV の光が利用可能な汎用ビームラインである。BL-15A2

は短周期アンジュレータを光源とするビームラインで、2.1〜15keV の光を利用

可能である。この光の特性を生かすために、汎用 X 線エネルギー(5.7〜

15keV)の SAXS/GISAXS-WAXD が実施可能な長尺実験定盤と、Tender 領域

の X 線エネルギー(2.1〜5.4keV)を利用した GISAXS を実施するための専用実

験装置が設置されている。いずれのビームラインも、2013 年度以降の大規模

な高度化に伴い、急速にハードウェアの整備を進めてきており、それに併せて

測定や解析ソフトウェアの高度化、開発を推進している。これらのビームライ

ンは、光学系の性能、回折計定盤の長さ、検出器の大きさ等、ビームラインご

とに特徴はあるが、ユーザーの実験操作性は、統一されたものになっている。

各ビームラインともに、小角領域及び高角領域の散乱測定用の検出器として、

大小２台の PILATUS システムを導入している他、Ｘ線ビームシャッター、入射

Ｘ線強度モニター、検出器及び機器の同期制御を行うパルスジェネレータを標

準に整備している。さらに、STARS をベースとしたビームライン共通の GUI 制

御ソフトウエアが整備されており、検出器と各種機器との同期制御測定を容

易に行える環境が実現されている。 

現在、BL-15A2 では、ビーム安定化を目指してビーム位置モニタ（Dectris 

RIGI）及びフィードバックシステムの導入を進めている。また、テンダーX 線を

利用した実験を推進するために、真空系の改良や整形スリットの更新、試料

チェンバーの改造、テンダーGI 専用 GUI の開発を進めている。昨年夏には、

画素欠損が増加していた真空／大気コンパチ PILATUS 2M のモジュール更新

やモジュールスワップを実施し、問題の低減を図った。BL-6A でも、整形スリッ

トの更新やインターロックシステムの改修を実施した。また、試料周辺の環境

整備を継続的に進めており、加熱冷却ステージの導入や異常小角散乱測定

のための SDD システムの実装（真空利用含む）、光学膜厚計測システムの導

入などを進めている。 

ここでは、3 本のビームラインの整備状況、実験装置や各種ソフトウェアの高

度化開発状況、及び試料周辺環境整備について最新の状況を報告したい。 



       MLF-BL14、MLF-SE 

クランプセルを用いた圧力下の 

低エネルギー中性子非弾性散乱の手法開発 
Development of technique for low-energy inelastic 

neutron scattering 
using a high-pressure clamped cell 

 
河村聖子 1、服部高典 1、佐野亜沙美 1、菊地龍弥 1、古府麻衣子 1、 

中島健次 1、宗像孝司 2 
1J-PARC MLF、2CROSS 

 
物性測定において、高圧環境は、温度、磁場等と並ぶ重要なパラメータの

ひとつである。MLF には高圧専用のビームラインもあり、高圧下における回折

実験はすでに行われているが、チョッパー分光器を用いた非弾性散乱実験は

ほとんど行われていない。我々は、主に磁性、強相関系の研究を想定し、クラ

ンプ式圧力セルを用いた比較的低い圧力領域（1GPa以下）での低エネルギー

中性子非弾性散乱測定の手法開発に取り組んでいる。 

まずその第一歩として、最大圧力が 0.5GPa と低く、試料空間が大きい（φ

6.5）メゾアライト製圧力セルを用いて、常圧での磁気励起スペクトルが既知で

ある量子スピン系物質(CuCl)LaTa2O7[1]の粉末試料に対し、長距離反強磁性

秩序を示す 5Kでの非弾性散乱測定を行った。圧力セル本体や圧力媒体等の

バックグラウンドを差し引くと、図 1

のようなシグナルが観測された。広

いQ-E範囲で定量的な議論を行うこ

とは難しいものの、低 Q、低エネル

ギー領域では、バックグラウンドの

影響をあまり受けず、圧力セルが無

い条件に近い磁気励起スペクトルが

得られている。この他、圧力媒体の

圧力依存性や、構造相転移を示す

有機ラジカル磁性体[2]の試験測定

も行ったので、当日はそれらの結果

も紹介する。今後は、セルの材質や

圧力媒体の評価、コリメーターの製

作等を行っていく予定である。 

 

[1] S. Ohira-Kawamura et al., J. Phys.: Conf. Ser. 320 (2011) 012037. 

[2] Y. Hosokoshi et al., Mol. Cryst. Liq. Cryst. 306 (1997) 423. 

Fig. 1: T = 5K、P = 1 bar（常圧）における

(CuCl)LaTa2O7の QE マップ。 



       MLF-BL06 

中性子ピクセル検出器（Mpix）の開発 
Development of neutron pixel detector 

 
瀬谷智洋 1・遠藤仁 1・大下英敏 1・佐藤節夫 1・日野正裕 2・小田達郎 2 

 
１KEK 物構研、2 京都大学原子炉研究所 

 
J-PARC MLF BL06 中性子共鳴スピンエコー分光器群(VIN ROSE)用の、ピ

クセル検出器を開発している。MIEZE シグナル（時間に対して中性子の強度

が振動する Echo シグナル）の測定のため、薄い実効検出器厚さと高い時間

分解能が要求される。MLF で広く利用されている 3He ガス検出器はこれらの

点で、要求性能を満たすことができず、高速なシンチレータを使った大面積の

検出器が必要となる。 

我々は安価に、かつ大面積の検出領域を得るため、受光素子として

MPPC(Multi-Pixel Photon Counter)を使用した検出器を開発している。有感領

域は 320mm×320mm で 6LiF/ZnS(Ag)シンチレータを使用している。 

 本発表においては、開発状況について報告する。  
 

拡大 

拡大 

検出器の外観と、検出面の拡大写真 

BL06 で測定した MIEZE シグナル 
2.5μs 周期の振動が確認できる 

2.5μs 



PF-BL6C 

ノーマルモード蛍光Ｘ線ホログラフィー測定システムの整備 

Measurement system improvement of  
normal mode X-ray fluorescence holography 

 
八方直久 1、窪田昌史 1、松下智裕 2、細川伸也 3、木村耕治 4、林好一 4 

1 広島市大院情報、2 JASRI、3 熊本大院先端、4 名工大院工 

 
 ノーマルモードの蛍光Ｘ線ホログラフィー（XFH）では、特定元素からの蛍光Ｘ

線強度の放出角度分布を測定する [1]。通常行っているインバースモードに

比べて、大幅な測定時間短縮（半日〜１日→１〜２時間）が期待され、放射線

ダメージに敏感なバイオ試料では重要な測定モードである。本研究では、ノー

マルモード蛍光Ｘ線ホログラム測定システムの開発を行った。Ｘ線を全反射条

件で試料に入射することで、検出器への散乱Ｘ線を低減することができる。全

反射条件に試料位置を調整するために五軸（直線三軸、回転二軸）リモートス

テージの作製（図１）と、その制御ソフトウエアの整備を行った。また、放射線

ダメージを軽減するために、Ｘ線照射位置を自動的に変えながら Quantum 

Detectors 社の２次元検出器 Merlin を連動させて測定するソフトウエアも作成

した。標準試料の ZnO 単結晶については良質なノーマルホログラムが得られ

た。 

 

    

 

[1] K.Hayashi, et al., J.Phys.:Condens.Matter,.24, 093201 (2012). 

図１ ノーマルモード測定用

自動ステージ 

図２ ZnO の Zn-Kαノーマルホログラ

ム 



      PF リング / PF-AR 

超高速ダイナミクスワーキンググループ 2017 年度活動報告 
Ultrafast dynamics WG 2017Fy 

 
足立純一・山本樹・足立伸一・雨宮健太・岸本俊二・中尾裕則・野澤俊介・ 

小菅隆・豊島章雄・菊地貴司・丹羽尉博・田中宏和・ 

一柳光平・深谷亮・春木理恵・福本恵紀 

KEK PF 
 

 超高速ダイナミクスワーキンググループ (WG) は、次世代光源で実現され

るフェムト秒領域での超高速ダイナミクス実験のための技術基盤を整備するこ

とを目標としている。そして、超高速実験に要求される技術要素の開発途上の

過程で、PF 2.5 GeV リングおよび PF-AR において、放射光のパルス性を活

用した実証実験を推進している。現在 WG として、レーザーpump - 放射光

probe 実験のための基盤整備、パルスセレクター開発、極短周期アンジュレ

ータ開発、ハイブリッドモード運転活用のための検出システム開発に取り組ん

でいる。 

 

 ハイブリッドモード運転を活用するためのパルスセレクターについて、3 号機

の開発状況を紹介するとともに、2 号機の運用における問題点などを報告す

る。そして、WG として取り組んでいる 2 つの時間分解計測実験について、進

捗状況を報告する。1 つは、PF スタッフ R&D ビームライン BL-19B におい

て取り組んできたレーザーpump – 放射光 probe による時間分解軟 X 線共鳴

散乱実験である。もう 1 つは、広島大中島准教授に協力して行った、時間分

解軟 X 線用 SDD のリストモードによる、AC 電場印加下誘電体の X 線吸収分

光実験である。 

 

 WG では時間分解実験を活用していただくため、他大学・他機関との共同研

究を積極的に進める方針である。ポスターでは、時間分解実験で準備してい

る装置 { 軟 X 線パルスセレクター・ピコ秒 Nd:YAG レーザー・時間ゲート機能

付き軟 X線 SDD・高繰返し高電圧パルス電源 } について仕様も紹介する。実

現可能な実験について議論し、WG との共同研究も検討いただきたい。 

 



       MLF-BL10／NOBORU 

深部磁気モーメント可視化の為の 

ウォルタ－型スーパーミラー中性子顕微鏡の開発 
Development of a Neutron Microscope 

using Wolter Type I Supermirror 
for Observation of Deeply Buried Magnetic Moment 

 
曽山和彦 1、林田洋寿 2、丸山龍治 1、山崎大 1 

山村和也 3、後藤惟樹 3、小林勇輝 3 

1 原子力機構 J-PARC センター、 2 CROSS 中性子科学センター 

3 大阪大学超精密科学研究センター 
 

磁気デバイス中の磁気構造を理解しその性能を向上させるためには、材料

中の磁気構造をイメージングする技術が非常に重要であり、近年、磁気 Kerr

効果装置、スピン偏極走査電子顕微鏡、Ｘ線磁気円二色性測定装置などが

開発・適用されている。しかし、これらの測定手法によって得られる磁気構造

情報は、材料表面に限られるため、深部磁気構造を可視化できる測定手法が

求められている。 

 中性子は、磁気モーメントに敏感で高い透過性を有することから、前述の電

子線や X 線と相補的に磁気デバイス等の深部磁気構造を観察する最適なマ

イクロプローブとなり得る。本研究では、現状において十分な中性子強度を得

られないという中性子顕微鏡の欠点を克服するため、 

 ⅰ）高精度回転非球面多層膜スーパーミラーを用いたウォルター Ｉ 型拡大

結像光学系の開発 

 ⅱ）マイクロメートルオーダーの高効率・空間分解能を有する中性子ズーミン

グ 2 次元検出器の開発 

を融合することで、物質中の磁気構造をイメージする中性子顕微鏡の開発を

目指している。 

 本報告では、ウォルター Ｉ 型ミラーに基づく中性子拡大結像光学系と中性

子ズーミング 2 次元検出器を用いて、BL10 NOBORU で行った中性子特性測

定について報告する。 

 



       MLF-BL19 

工学材料回折装置「匠」2017 年度のまとめ 
Summary of the Engineering Material Diffractometer 

TAKUMI for FY2017 
 

川崎 卓郎、ステファヌス ハルヨ、相澤 一也 

日本原子力研究開発機構 J-PARC センター 
 

 J-PARC 物質・生命科学実験施設 BL19 の工学材料回折装置「匠」では，

TOF 中性子回折を用いて鉄鋼・軽金属合金などの金属材料や，誘電体・イオ

ン伝導体セラミックスなど機能性材料の様々な環境下での力学特性・機能・構

造の評価，および機械・熱加工によって製造された構造物内部の応力分布の

評価などを行っている． 

 現在までにデータ処理ソフトウェアの更新，高角バンク二次元検出器の運用

開始，周辺環境と光学機器の整備などを完了しており，2017 年度は，新規試

料環境機器の導入や曲げ試験その場測定の試みが進行中である．また，力

学試験中の中性子回折強度と試験片温度分布の同時測定技術や，画像解

析によって試料の変形を評価する技術の導入も検討している． 

 今年度実施された課題の特徴としては，従来から行われている鉄鋼や Ti・

Mg 系軽金属の評価に加え，研究開発段階の合金の測定や，低温環境での

力学特性評価の増加が挙げられる． 

 当日は，2018 年 2 月現在における匠の状況と，最近の研究例，匠を用いて

実施されている課題の傾向などについて報告する． 

 



       PF-BL1A 

タンパク質結晶のレーザー加工における位相決定への影響 
Influence of protein crystals on phase determination 

in laser processing 
 

原田彩佳 1、松垣直宏 1,2、千田俊哉 1,2 

１. KEK-PF, SBRC 

2. 総研大, 物質構造科学専攻 
 

 タンパク質 X 線結晶構造解析において、位相決定は最後の関門である。位 

相決定には、大きく分けて、分子置換法と重原子の異常分散を利用する方法 

（SAD 法）の２つが主に使われているが、Native-SAD 法は、結晶中への重原 

子導入や、セレノメチオニンに置換した誘導体などを調製する必要がないため、

迅速で一般的な位相決定法として期待を集めている。しかし、硫黄原子の K 

吸収端が 5.0155Å付近と非常に長波長側にあるため、0.8 から 2.0 Åという 

シンクロトロン放射光でよく使われる波長領域からはかなり離れている。通常 

の波長を用いた場合、硫黄原子の異常分散効果が微弱になるため高い測定 

精度が必要で解析が難しくなる。また、長波長であればあるほど異常分散効 

果は大きくなるものの、空気や溶媒の吸収効果による影響が大きくなり、測定 

誤差が大きくなる。 

 本研究では深紫外レーザーを用いてタンパク質結晶を球状や円柱状へ加工

し、溶媒や系統誤差を少なくすることで高精度の回折強度データが収集可能

になり Native-SAD 法による位相決定において優位に働くか、について検討を

行っている。 

 Photon Factory BL1A において、波長 2.7Åと 3.3Åを用いて、複数の半径の

異なる球状加工結晶を用いてそれぞれ回折強度データを収集した。 

本発表では、加工結晶のサイズとその波長依存性について検討を行ったので、

その結果を中心に発表する。 

 

 



       MLF／BL10, 15, 17, 18, 22, 23 
3He 中性子スピンフィルター開発の現状 

Current Status of a 3He spin filter development 
 

奥隆之 1、酒井健二 1、廣井孝介 1、渡辺真朗 1、篠原武尚 1、相澤一也 1、   

猪野隆 2、大河原学 3、吉良弘 4、林田洋寿 4、桐山孝治 4、鈴木淳市 4、      

加倉井和久 5、 

1 原子力機構、2 高エネ研、3 東北大、4CROSS 
 
 

我々はパルス中性子散乱実験への応用を目的として、3He 中性子偏極フィル

ターの開発を行っている。3He 中性子偏極フィルターは、広いエネルギー範囲

の中性子に有効である他、発散度の大きな中性子ビームの偏極も可能である

など、優れた特徴を兼ね備えている。これまでに我々は、Volume Holographic 

Grating(VHG)素子を用いて、スピン交換光ポンピング（SEOP）用の小型レーザ

ー光学系を開発し、シンプルで使い易いオンビーム SEOP 型 3He 偏極フィルタ

ーシステムを構築した。そして、そのシステムを用いて、J-PARC のパルス中

性子ビームを用いて、小角散乱装置や反射率計における偏極度解析実験、

偏極中性子イメージング試験などを行ってきた。現在、このシステムの適用範

囲を拡張するため、3He フィルターセルの短波長中性子対応やセルサイズの

大型化、レーザー光学系他周辺技術の改良、施設整備などを進めている。学

会では、開発の現状と今後の開発・整備計画について発表する予定である。 



       PF-BL20A 

大学院生のための新しい実習(BL20A):2017 年度の成果 

 

Training of synchrotron radiation science for 
graduate students at BL20A: Achievement in FY 2017 
 

河内宣之 1、穂坂綱一 1、北島昌史 1、足立純一 2、高井良太 2 

東京工業大学理学院 1、KEK-PF2 

 
東京工業大学化学専攻と放射光科学研究施設は、放射光科学の教育研

究推進についての合意書および付随する覚書を 2009 年 4 月に交わした。

その下で BL20A に大学院教育を実施する目的で、大学等運営ステーショ

ンが設けられた。我々は、このような枠組みを出発点として、2011 年度

の後学期から本学化学専攻および物質科学専攻(理系)の大学院生を対象

とする実習｢放射光科学実習｣を発足させた。2014 年度からは、選択必修

科目とすることでより多くの学生を対象とした、「計測機器演習第一」

に衣替えし、さらに 2016 年度からは、東京工業大学の教育改革に伴い、

新たに理学院化学系・化学コースおよびエネルギーコースの共通化学科目と

して、｢放射光科学実習｣を開講した。これまでに、予想以上に広い分野の学

生が履修・参加し、参加した学生にも大変好評であった。 

本実習のコンセプトは、‘放射光を使いこなせる人材を養成するため

には、蛇口をひねれば出てくる水を使うような実習ではなく、ユーザー

には見えない光源加速器の存在を意識できる実習が望まれる’、である。

そのために放射光パルスと同期した時間分解光子計数を根幹に置いた実

習を BL20A で行っている。PF リングからのパルス放射光(幅～100 ps、繰

り返し周期 2 ns)を用いて、希ガス

原子の励起状態や H2の光解離によ

る H(2p)原子を生成させ、放射光パ

ルスと同期させて励起原子からの

蛍光を時間分解計数した。装置の

概略を図 1 に示す。得られた時間

スペクトルから放射光パルスの時

間構造を実感し、さらに解析から

励起原子の寿命を求めることが主

な課題である。 

2017 年度は過去最多の 29 名の参加者数となり、2011 年度からの実習

参加者数も 100 名を超えることとなった。実習において得られる時間ス

ペクトルからは、放射光パルスの繰り返し周期とフィルパターンが良く

わかり、光源加速器の存在を意識できる実習が実現した。 

図 1 実習装置の概略 



       CROSS 

CROSS 実験準備室から発生する廃棄物の処理について
Disposal way for waste generated in the CROSS labo 
 

佐原 雅恵 1、小林 誠 1、山口 恭弘 1 
1 (一財)総合科学研究機構 中性子科学センター（CROSS） 

 

『廃棄物の処理について知っていますか？』 

『廃棄物は処理費用さえ出せばあとは処理業者に処理してもらうだけと思って

いませんか？』 

 

 『事業者は事業活動に伴って生じた廃棄物を自らの責任において適正に処

理しなければならない。』と廃棄物処理法第３条で定められており、事業者は

この処理を収集運搬業者や処分業者に委託できるが、法律上厳格な委託基

準がある。 

 この委託基準には事業者が産業廃棄物の適正処理に必要な情報を委託契

約の中で提供することが定めてられている。そして事業者は十分な情報提供

を行うことにより事故の発生防止及び適正処理の確保に努める必要がある。 

 本発表では実験準備室で廃棄物が出た際の諸注意や CROSS の実験準備

室で行っている対策について報告する。 

 
 



        

J-PARC  MLF の第 2 ターゲットステーションに生物回折計

を設置したら・・・ 

If a biological diffractometer is installed at the 2nd TS in 

MLF, J-PARC… 
 

田中伊知朗 1, 2, 原田正英 3, 瀬戸秀紀 3 

1 茨城大工, 2 茨城大フロンティアセンター, 3 J-PARC センター 
 

J-PARC MLF において、中性子標的のアップグレードとして第 2 ターゲット

ステーションの建設が考えられている[1]。最新の技術開発を用いることで、第

1 標的と比べて、1 パルスあたりの中性子ピーク強度が 10 倍程度増大できる

といわれている。パルス中性子の原子炉に対する回折計の測定効率は、波

長走査ができるために 10 倍以上の改善が実現できるのだが、これは測定回

数が少なくなるというだけであり、S/N の統計向上ではない。実際、J-PARC

が 120-200kW プロトン出力時に測定したタンパク質単結晶は、原子炉 JRR-3 

20MW で測定した試料結晶体積と比べると、大きな単位格子にもかかわらず、

1 ケタ近く小さな結晶体積でも測定可能となっている。これは、パルス中性子

のピーク高さが原子炉中性子に比べて非常に高いことで、高 S/N比の走査が

できたため、小さな結晶体積でも測定が可能になったと考えられる。生体高分

子の中性子回折実験には、ビーム強度が弱いために、純粋な試料の大量生

産が必要であり、かつ、十分な回折分解能を有する良質な大型単結晶を育成

する必要となるため、試料の準備自体に費用や時間、労力の多大な負担を要

することから、この分野の利用拡大に大きなボトルネックとなっている。発表で

は、現時点の検討結果における、数Å付近の熱中性子ピーク強度ゲインに注

目し、MLF1MW 時の中性子第 1 標的と比較した生物用回折装置の有効性を

定量的に示す。 

 

【参考文献】 

[1] J-PARCセンターMLFディビジョン, J-PARC MLF将来計画検討タスク報告

書, J-PARC 10-02 (2010). 



                

東北大学金属材料研究所 中性子物質材料研究センターの活動2017 

 
Activity of Center of Neutron Science for Advanced 

Materials, IMR, Tohoku University 
 

藤田全基 １、青木大 1、淡路智 1、折茂慎一 1、南部雄亮 1 

１ 東北大学金属材料研究所 

 
KEKとの連係をもとに東北大学がJ-PARC/MLFに建設を進めている、最

新鋭の偏極度解析中性子分光器POLANOは、 ２０１７年６月に初ビーム受け

入れに成功した。また、日本原子力研究機構の研究用原子炉JRR-3の再稼

働へのスケジュール公表を受け、金属材料研究所が所有する3台の中性子散

乱装置の健全性の確認を行っている。パルス中性子源および定常中性子源

に複数の中性子散乱装置を有する大学は世界的にも希少で、中性子源の双

利用時代をにらみ、金属材料研究所の中性子物質材料研究センター（金研中

性子センター）では、現在、中性子プラットフォームの構築に向けた取り組みを

行っている。プラットフォームを利用した材料研究での先端的中性子利用を推

進し、ユーザー同士をつなぎ、そこから新しい研究コミュニティーを創出するこ

とを目指している。そのために、利用推進ワークショップの開催などを通じて、

学内外の研究グループ、および、大型施設との連係も進めている。一方、本セ

ンターは大学に属するセンターとして、中性子科学を軸とする若手教育と人材

輩出に対する支援も進めている。金研中性子センターの2017年度の取り組み

と成果、今後の活動について、量子ビームサイエンスフェスタで紹介する。 

 



MLF/施設 

2017 年度の MLF 放射線安全チームの活動報告 
Activity report of the MLF radiation safety team 

 in FY2017 
 

原田 正英 1、川上 一弘 1、相澤 一也 1、曽山 和彦 1、 

石角 元志 2、平松 英之 2 

橋本 典道 3、細谷 倫紀 3、市村 勝浩 3 
1 物質生命科学ディビジョン J-PARC センター JAEA 

2 総合科学研究機構 
3 日本アドバンストテクノロジー株式会社 

 
J-PARC の物質・生命科学実験施設（MLF）の放射線安全チームは、放射

線安全セクションと協力しながら、課題申請における放射線安全審査を担い

つつ、MLF で実施されるユーザー実験における放射線安全を担保し、実験ホ

ールの放射線安全を維持している。 

2016 年 11 月より、MLF 実験ホールを第２種管理区域から第１種管理区域

表面汚染低減区域へ区分変更を実施した。管理区域出口で汚染検査を行う

ことにより、汚染を非管理区域に広げることなく、気体や液体を使用した実験

をスムーズに実施できるようになった。また、小型物品搬出モニターの設置に

より、小物類の常時持出検査が可能となり、ユーザーの利便性が向上した。

夏期メンテナンス期間には、第２種管理区域へ一時的に区分変更を行い、夏

期メンテナンス作業の利便性を図った。汚染検査室では、管理区域での正し

い服装・装備の確認のために、服装チェック鏡を設けた。2017 年度末には、小

型物品搬出モニターの予備機の導入、大型物品モニターの新規整備を行い、

更なるユーザーの利便性の向上を予定している。 

その他、年度半ばから、実験後の各 BL の分光器室内の汚染サーベイ、放

射化した器材や試料の核種分析作業を行うことを始め、活動を広げている。 

当日ポスターでは、2017 年度のこれらを含めた活動報告を行うとともに、詳

しい運用や設備の現状と今後の予定を報告し、ユーザーからの相談を受け付

けたい。 



       MLF-BL02 

μeV 高エネルギー分解能 TOF 型 Si 結晶アナライザー

Backscattering 分光器 DNA(J-PARC)における非弾性・準弾

性散乱研究の現状 
Status of inelastic and quasielastic neutron 

scattering study on µeV TOF type Si crystal analyzer 
backscattering spectrometer DNA at J-PARC 

 

柴田 薫 1・川北至信 1・中川 洋 2・山田 武 ３・富永大輝 ３・松浦直人 ３ 

(原子力機構 J-PARC 1・原子力機構物質科学研究センター２・CROSS３) 
 

J-PARC センター，物質・生命科学実験施設 MLF に設置されている Si 結晶ア

ナライザー背面反射 TOF型高エネルギー分解能分光器DNA は 1.6μeV以下

の高エネルギー分解能を実現し高 S/N 比で広帯域に亘るµeV 分解の非弾性

散乱・準弾性散乱測定を世界に先駆けて実現した．本発表では DNA 分光器

の今年度の現状と新たな研究成果を報告書する． 

 現在の DNA 分光器の仕様は，内部の Si アナライザーの配置は，Si111

アナライザーは設置予定散乱角Φ =+150°～-30°の∆Φ =180°をすべて

カバーして運動量移行量 Q=0.08~1.93[Å-1]の実験に供されている．更に

高い運動量移行量 Qmax~3.8[Å-1]までµeV 分解能で測定を可能にするた

め, Si311反射結晶アナライザーの開発・テスト・増設作業を実施してい

る．Si311アナライザーは現在散乱角Φ =-90°～-78°の∆Φ =12°をカバ

ーしてテスト実験から当初の計画通りエネルギー分解能∆E=12µeV ，測定

範囲：-150µeV< E<+300µeVの高エネルギー分解能，広帯域エネルギース

ペクトル測定が実現していることが明らかになった．現在増設分の Si311

アナライザーを製作中で来年度 H30 年度秋には散乱角Φ=-150°～-30°

の∆Φ =120°をカバーする予定である．また DNA 分光器は供用ビームライ

ンとして，生体関連高分子，ソフトマター，機能性物質，強相関電子系試料な

どでナノ秒時間スケールの原子・分子・スピンの運動の測定を行い，広い研究

分野の研究に供されている．そのなかでも生体高分子のダイナミクスの測定

および機能性との関連性の研究は，DNA 分光器の設計・設置の時からの主

なる研究テーマの１つである．                     



        

J-PARC：大強度陽子加速器施設 
J-PARC/Japan Proton Accelerator Research 

Complex 
 

山田悟史, 大原高志 

J-PARC センター MLF 広報チーム 
 

Japan Proton Accelerator Research Complex (J-PARC) は、素粒子物理、

原子核物理、物質科学、生命科学、原子力など幅広い分野の最先端研究を

行うための陽子加速器群および実験施設群の呼称である。高エネルギー加

速器研究機構(KEK)と日本原子力研究開発機構(JAEA)の共同事業として茨

城県東海村に建設され、世界に開かれた多目的利用施設として 2008 年より

運用が開始された。 

J-PARC の最大の特徴は、世界最高クラスである 1MW の陽子ビームで生

成する中性子、ミュオン、K 中間子、ニュートリノなどの多彩な 2 次粒子ビーム

利用にある。J-PARC の陽子加速器群は 400MeV リニアック、3GeV Rapid 

Cycling Synchrotron (RCS)、50GeV Main Ring (MR)から構成され、世界最高ク

ラスの大強度陽子ビーム生成を目指している。RCS からの陽子の 90%以上は、

物質・生命科学実験施設(MLF)に導かれ、パルス中性子およびパルスミュオ

ンの生成に利用される。残りの陽子はMRに導かれて更に加速され、2箇所の

実験施設で利用される。このうちハドロン実験施設には遅い取出しでビームを

導き、K 中間子を用いた素粒子・原子核実験が行われる。これに対し、早い取

出しで MR より蹴り出された陽子ビームはニュートリノ実験施設に導かれ、ここ

でパイ中間子を経由して得られたニュートリノが岐阜県のスーパーカミオカン

デに発射される(T2K 実験)。 

 



        

J-PARC/物質・生命科学実験施設(MLF) 
J-PARC/Materials and Life Science Experimental 

Facility (MLF) 
 

山田悟史, 大原高志 

J-PARC センター MLF 広報チーム 
 

J-PARC は世界最高レベルの陽子加速器群および 2 次粒子を利用する実

験施設群であり、世界に開かれた多目的利用施設である。その中で物質・生

命科学実験施設(MLF)は、出力 1MW のプロトンビームから生み出される世界

最強のパルス中性子およびミュオンを用いることで、最先端の科学研究を推

進することを目的としている。MLF は原子力機構および KEK が共同で管理運

営しており、加えて総合科学研究機構が登録機関としてユーザー支援等に参

画することで、ユーザー実験に対する手厚いサポートの実現を目指している。 

MLF では 2018 年 1 月現在で 21 台の中性子実験装置と 4 台のミュオン実

験装置が稼働(コミッショニング含む)しており、加えて低温や高温、磁場、高圧

といった様々な試料環境デバイスが整備されている。これらの実験装置では

毎年2回(5月、10月)の一般課題公募が行われる。MLFで行われる研究分野

は物理学、化学、生物学、物質科学、地球科学、材料工学等と幅広く、基礎研

究だけでなく産業応用研究も数多く行われている。2008 年の運転開始以来国

内外の大学や研究機関、更には企業に所属する数多くの研究者が実験に訪

れてきた。水銀ターゲットの故障により一時150 kWでの運転を行っていたが、

2017 年度は新たな設計のターゲットを導入することによって現在 400 kW での

運転を行っている。 

 

  
図 MLF 実験ホール内の様子(左)第 1 実験ホール(右)第 2 実験ホール 



        

J-PARC ミュオン科学施設(MUSE) 
J-PARC Muon Facility(MUSE) 

 
 

 

 
 ミュオン科学施設（MUSE）では、中性子源に至る陽子ビームライン上に

20mm 厚のグラファイト第１標的、付随するスクレーパ（テーパー状にビ

ームの通り道に穴が開いているコリメータ）群を設置し、パイオン、ミ

ュオンを発生させている。第 1標的からは、下流 60度の取り出し角度で、

2本のミュオンライン（Dライン、Hライン）、上流方向には 135度の取り

出し角度で 2 本の表面ミュオンビームライン（U ライン、S ライン）、合

計 4本の 2次ビームラインが引き出され、ユーザー実験に供される。 
1)D ライン：57keV-50MeV崩壊ミュオン（µ±）と表面ミュオン（µ+）が得
られる汎用ビームラインであり、広く共同利用実験に供されている。崩
壊 µ±は、ミュオン標的で生まれたパイオンを取り込み、長尺の超伝導ソ
レノイド中に閉じこめながら飛行させ、ミュオンに崩壊させる事で得ら
れる。現在、106-7µ±/秒の崩壊ミュオンが D1、D2 実験エリアに導かれ実
験に用いられている。一方、表面ミュオンビームは、ミュオン標的内で
発生した正パイオンが標的中で崩壊して飛び出してくる正ミュオンで、
エネルギーは、4MeV 程度である。ビーム時間構造に合わせた正確なパル
ス形状のキッカー電磁石により 10６−７µ+/秒の世界最高強度のパルス状表
面ミュオンビームが D1、D2実験エリアへ輸送され、実験に供されている。 
2) S ライン：上記に述べた、主として物性研究に多用されている表面ミ
ュオンビームが得られる。ビーム時間構造に合わせた正確なパルス形状
の静電キッカー装置、ビームスライサーにより 106-7µ+/秒の強度のビーム
が 4つの実験エリア（MLF第１実験室）へ輸送される。2014年 11月に施
設検査を合格し、2015年秋にファーストビームが得られ、2017年からは、
S1エリアにおいて、本格的な共同利用実験が開始された。 
3) U ライン：大立体角表面ミュオン捕獲軸収束電磁石、超伝導湾曲ソレ
ノイド磁石等により、D ラインを 20 倍以上上回る大強度表面ミュオンが
引き出される。得られた世界最高強度表面ミュオンとパルス状レーザー
を組み合わせる事によって高輝度の超低速 µ+ビームが得られる。パルス
幅 0.5-1ns、サイズφ0.5-1mm の微小ビームが実現され、これまで不可能
とされた高時間分解能で、微小な単結晶・薄膜試料をも対象とする事が
できる。2016 年 2 月のユーザー運転開始直後、超低速ミュオンの発生に
成功することができ、コミッショニングが継続中である。 
４） H ライン ： ミュオニウムの超微細構造の精密測定や第 2 世代のレプ

トンであるミュオンから第 1 世代の電子への変換現象を精密に測定する

実験、更に加速して、ミュオン異常磁気能率の精密測定（g-2）や EDM等

の比較的長期間にわたる基礎物理実験が計画されている。 
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茨城県中性子ビームライン 
Ibaraki Neutron Beam Line  

茨城県企画部  
茨城県では，大強度陽子加速器施設（J-PARC）の物質・生命科学実験施

設（MLF）に２本の中性子ビームライン（「BL03：茨城県生命物質構造解析装

置（iBIX）」及び「BL20：茨城県材料構造解析装置（iMATERIA）」）を設置してい

ます。平成 20 年 12 月の J-PARC の稼働開始と同時に供用を始め，運転維持

管理や利用者支援を委託している茨城大学など関係機関とともに，中性子の

産業利用に積極的に取り組んでいます。 

中性子を産業界が利用しやすいものとするため，専門の産業利用コーディ

ネーターを２名配置し，中性子ビームの活用方法，具体的な測定方法及び申

請書類の記載内容，実験終了後の解析の支援など，企業や大学からの様々

な利用相談・技術相談に対応しています。また，関係機関と協力しながら，研

究会や成果報告会，解析技術講習会の開催あるいは関係学協会でのブース

展示など，中性子利用技術の啓発やＰＲに取り組んでいます。 

産業利用課題の募集においては，平成 28 年度から，随時課題公募を拡充

し，年間を通した応募受付制度を開始しました。さらに，iMATERIA では，研究

者が J-PARC に来ることなく測定データを取得できるメールインサービス（測

定代行）の対象を拡充しました。粉末構造解析に加え，集合組織測定などが

可能です。メールインサービスは，実験に伴う事前手続きが大幅に軽減される

ことなどから，大変ご好評をいただいております。是非，ご活用ください。 

 

【相談窓口・問合せ先】 いばらき量子ビーム研究センター 茨城県事務室 

TEL：029-352-3301 E-mail：info-neutron@pref.ibaraki.lg.jp 

http://www.pref.ibaraki.jp/kikaku/kagaku/j-parc/sangyou.html 

 

        
BL03：茨城県生命物質構造解析装置（iBIX）        BL20：茨城県材料構造解析装置（iMATERIA）  
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J-PARC MLF における KENS 実験装置 
KENS instruments at J-PARC/MLF 

 
大友季哉 

KEK 物質構造科学研究所 中性子科学研究系 

 
 物質構造科学研究所・中性子科学研究系（KENS）では、J-PARC 物質・

生命科学実験施設において、８台の装置を軸として大学共同利用を展開して

いる（下表）。 

 

BL 装置名 特徴 

BL05 

NOP 

基礎物理実験装置 基礎物理、中性子光学研究 

BL08 

SuperHRPD 

超高分解能粉末回折装

置 

高分解能で粉末結晶中のわずかな

構造変化を観測 

BL12 

HRC 

高分解能チョッパー分光

器（東大物性研との共同

運営） 

磁気励起や格子振動などの素励起

を高分解能中性子非弾性散乱によ

り観測 

BL16 

SOFIA 

水平型反射率計 多様な環境下における物質界面の

構造を短時間で観測 

BL21 

NOVA 

高強度全散乱装置 水素化物の規則・不規則構造解析

を中心に、様々な物質構造を解析 

BL09 

SPICA 

特殊環境粉末回折装置 蓄電池材料の構造をその場観測す

ることに特化した粉末回折装置 

BL06 

VIN-ROSE 

スピンエコー装置 

（京大連携）/コミッショニ

ング中 

物質中のスローダイナミクスを観測 

BL23 

POLANO 

偏極中性子回折装置 

（東北大連携）/建設中 

偏極中性子を用いて磁気励起と格

子振動を分離して観測 

 

 各装置においては、他大学・他機関の研究者とともに S1 型課題申請によ

るプロジェクト型研究が展開されており、稼働中の装置については、一般課題

も実施されている。また、より高度な中性子実験を実現するため、中性子検出

器開発、データ集積システム、偏極中性子デバイス等の基盤技術開発を、

JAEA、CROSS および外部研究機関とともに進めている。 

 ポスターでは、装置の高度化や技術開発についての最新の成果を紹介す

る。 

 



物構研・計測システム開発室の活動（2017年度） 

Activity of the IMSS Instrument R&D team in FY2017 
 

岸本俊二 物構研・計測システム開発室 
 

物構研・計測システム開発室では、物質・生命科学のための装置技術、とくに

検出器の R&D を進めることを目的として各施設で検出器開発を進めている。

2017 年度の進展は以下のとおりである。 

J-PARC MLF では、高強度実験のためのミュオンμSR 分光器用陽電子検出

器 Kalliope が D1, S1, U1A, ５Tesla ラインに設置され、ガイガー・モードで作動す

るアバランシェ・フォトダイオード・ピクセルデバイスである MPPC（Multi-Pixel 

Photon Counter）を受光素子として採用したシンチレーション検出器システムの整

備が進行している。素核研エレクトロニクスシステムグループとの共同開発による

フロントエンドボード用高速アンプ＆ディスクリ ASIC：VOLUME2014 へのアップグ

レードも進められている。ミュオン Kalliope 用 ASIC の一つ（VOLUME2012）は PF

プロジェクト：深さ分解 X 線磁気円二色性実験のための 30 チャンネル・マルチア

ノード MCP システムにも採用された。中性子施設では、MPPC を使った 32x32 チ

ャンネル（32x32cm）中性子用 2 次元検出器やフラットパネル型 PMT・抵抗アレイ

による位置検出を使用する検出器を開発中である。PF では、上記 MCP システム

の他、比例モードで作動するアバランシェ・フォトダイオード（Si-APD）リニアアレイ

検出器システムの開発や 2 次元 X 線イメージングのための SOI（Silicon-on-

Insulator）検出器開発プロジェクト（科研費・新学術領域研究（代表：素核研・新井

康夫教授・H25-29、計画研究 D01）が進行している。計数型ピクセルのテスト用チ

ップ評価・積分型検出器（理研が開発した SOPHIAS）の放射光実験への応用実

験が実施された。さらに新光源計画に対応した軟 X 線 MPPC アレイ検出器など

の R&D を開始した。 

1 月 17 日には研究会「量子ビームによる物質・生命科学研究のための検出器

開発」を開催、計測システム開発室のロゴも物構研広報室の協力によって作成さ

れ、物構研関係者の意見のもとで決定された。今後も物構研での情報共有・「共

同プロジェクト」立ち上げ、人材育成を軸としながら KEK 内外の組織との連携によ

り先端検出器システムの開発を進める。 
 



       MLF    

総合科学研究機構 中性子科学センターの活動 

Activity of CROSS in 2017 

（一財）総合科学研究機構 中性子科学センター 利用推進部 
 

J-PARC の特定中性子線施設の登録施設利用促進機関である総合科学研
究機構 （CROSS）は、J-PARC センターと連携し、中性子線共用施設（共用
BL）の課題公募と選定、施設利用者に対する情報提供・相談・実験支援等を
行っている。 
 
新利用者支援事業（New User Promotion : NUP）1) 

NUP では、申請するビームラインの使用経験がないことが応募資格となっ
ている。J-PARC の課題公募に際しての実験課題申請書作成から実験終了報
告書作成までの諸手続き、実験方法やデータ処理の相談、実験実施までをビ
ームラインスタッフがサポートする。対象となる装置は共用ビームラインの 7
つである（表１）。本事業に充てられるビームタイムは各ビームラインの総運転
時間の５％を上限としている。応募方法などを表２にまとめて示した。相談は
随時受け付けているので、是非活用されたい。 
 
長期課題 2) 

2017 年度より、長期にわたった研究開発戦略が明確で、MLF の利用課題
の中でも際立った成果の創出が期待できる課題を、長期課題として募集して
いる。B 期を起点とし、有効期限は最長 3 年（または 6 申請ラウンド）である。
共用 BL、JAEA設置者 BLおよびKEK設置者 BLにまたがる複数の中性子実
験装置を含む申請が可能である。施設や利用装置の担当者との情報共有や
試料環境、ビームタイム調整、データ解析等の支援を担当するリエゾンをMLF
（JAEA、KEK、CROSS）スタッフから選出する。 

 
 
 
 

表１．NUP対象のビームライン 

(共用ビームライン） 

BL01、BL02 中性子非弾性散乱 

BL11、BL18 中性子回折 

BL15 中性子小角散乱 

BL17 中性子反射率 

BL22 中性子イメージング 

 

1) http://www.cross-tokai.jp/ja/users/trial_use/ 

2) https://j-parc.jp/researcher/MatLife/ja/applying/LTP.html 



        

フォトンファクトリー 
Photon Factory 

 
放射光科学研究施設 

 
フォトンファクトリー (PF) は、1982 年に放射光発生に成功してから、加速器・

装置の性能向上、設備の充実を図ることにより、全国の大学・研究機関等の

研究者による放射光利用研究を推進している。また、1987 年に放射光利用実

験が開始され、1997 年からは放射光専用リングとなった PF-AR からも、特色

ある研究成果が生み出されている。PF, PF-ARを合わせて現在の有効課題数

は約 800 件、毎年 3000 名を超えるユーザーに利用されている。今年度は、

SuperKEKB 第２期運転のための入射器の改造工事のため 5 月中旬から５ヶ

月間運転を停止したが、PF，PF-AR とも 11 月よりユーザー運転を再開してい

る。 

KEK つくばキャンパスにある４リング（PF, PF-AR, SuperKEKB の２リング）同時

入射を可能とするために必須な、PF-AR直接入射路が完成し、2017年 2月に

試運転を開始、4 月からはユーザー実験が再開した。これにより、PF-AR には

6.5GeV フルエネルギーでの入射が可能になった。4〜5 月の運転では、これま

で入射および加速のために必要だった実験の中断時間が短くなり、ビームの

安定性も向上した。さらに、秋の運転からは MBSを閉じずに入射する「積み上

げ入射」を実施しており、トップアップ運転への準備が着実に進められている。 

BL-19 は、2014 年に東大物性研の軟Ｘ線・真空紫外ビームラインとしての役

割を終えた後、施設スタッフ主導で実験手法開発等に用いられていたが、全

面的な更新を行うことが 2017 年 3 月に開催された PF-PAC で承認された。軟

Ｘ線領域の可変偏光アンジュレーターを光源とし、２つのブランチのうちの１つ

には走査型透過Ｘ線顕微鏡(STXM)を常設し、もう一方はフリーポートとする予

定である。2018 年の夏期停止期間中にアンジュレーターの更新とビームライ

ンの建設を行い、2018 年度中の共同利用開始を目指す。 

AR-NW2Aは内閣府SIP国プロ「革新的構造材料」により、実験ハッチを拡張し、

放射光Ｘ線顕微鏡が導入された。2017 年 4 月より立ち上げ調整が実施され、

30nmの空間分解能の三次元CT画像の取得、およびＸ線エネルギーを変えて

CT 画像を取得する「XAFS-CT」の測定に成功した。今後は上記 SIP 国プロで

の研究に使用され、プロジェクト終了後は物質化学グループとの共同研究と

の形でユーザーの利用に供することが検討されている。 



        

構造生物学研究センター 
Structural Biology Research Center 

 
構造生物学研究センター（SBRC）は、物質構造科学研究所（IMSS）・放射光科

学研究施設（PF）内の組織として 2000 年 5 月に発足し、2013 年１月より千田

俊哉センター長を中心とした体制で研究活動を推進しています。 

当センターは PF と PF-AR において 5 本の生体高分子の結晶構造解

析用ビームラインの研究開発を行い、外部ユーザーの共同利用に供していま

す。ビームラインに関する最先端の研究としては、タンパク質に含まれる天然

の硫黄原子を利用した位相決定法の開発（S-SAD）や、理化学研究所

（SACLA）と共同で X 線自由電子レーザーによる立体構造決定法の開発を行

っています。また同時に、独自の生命科学研究を推進し、エピジェネティック情

報伝達機構の解明、真核細胞生物の転写反応制御機構の解明、ピロリ菌感

染機構の解明、難分解性物質分解酵素の反応機構の解明、膜輸送・翻訳後

修飾機構の解明など、生物学的に重要な生命現象の背後にある分子機構を

立体構造情報に基づいて解明する研究に取り組んでいます。これらの研究に

は様々な階層での立体構造情報を取得することが必須であり、放射光におけ

る立体構造解析と電子顕微鏡や NMR による立体構造解析を組み合わせるこ

とが不可欠であるため、現在は電子顕微鏡・NMR による解析を外部との共同

研究により推し進めています。さらに、国立研究開発法人日本医療研究開発

機構（AMED）が推し進める創薬等ライフサイエンス研究支援基盤事業

（BINDS）に代表機関として参画し、構造解析ユニットの構造解析領域・タンパ

ク質生産領域において主要な役割を担っています。現在、当センターには約

50 名のメンバーが所属し、約半数がビームラインの研究開発とユーザーサポ

ートに従事し、約半数が構造生物学的研究に従事しています。 

結晶用ビームライン（PX：BL-1A, 5A, 17A, NW12A, NE3A）は、主に外部

のアカデミックユーザーの共同利用に供され、放射光共同利用実験審査委員

会（PF-PAC）の審査を経て、各ユーザーにビームタイムが配分されています。

申請数は年々増加傾向にあり、生命活動において根源的な反応を担うタンパ

ク質や高難度のヒト由来タンパク質などの結晶構造解析など、科学的に重要

性の高い課題へビームタイムが配分される傾向があります。ビームタイムの

一部は企業利用に割り当てられ、現在は国内 15社に利用していただいており、

主に創薬の基盤情報となりうる薬剤標的タンパク質と化合物との複合体の結

晶構造解析等が行われています。この目的のため、2009 年にアステラス製薬

株式会社に御協賛いただき、ハイスループットのタンパク質結晶用ビームライ

ン AR-NE3A を建設しました。また、BINDS の支援を受けて、溶液散乱用ビー

ムライン（BioSAXS：BL-10C, 15A）の高度化を積極的に推進しています。 
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施設紹介：フォトンファクトリーにおける産学連携 
 

Industrial Use of Synchrotron Light at the Photon Factory   
君島堅一、高木秀彰、伴弘司、木村正雄 

KEK・物質構造科学研究所・PF 産業利用促進 Gr 
 

KEK は大学共同利用機関であり、放射光施設(PF)の主たる利用者は大学・

国研等の研究者・大学院生である一方で、 運転開始初期から様々な利用制

度を設けて産業界の利用を進めてきている。現状では、(1) 「共同研究」制度、

(2) 一般施設利用(有償・成果専有)、(3) 優先施設利用、(4) 共同利用制度、

での利用が可能で、民間企業研究者の様々な利用形態に対応している。特

に、「(民間)共同研究」制度は、企業研究者と PF 職員とによる問題解決形の

利用制度であり、通年での研究計画が立案可能である等、他の放射光施設と

異なるアプローチで企業利用を推進する制度である。制度全体での最近の産

業利用の件数は、毎年 40 社前後で推移している。 

PF の産業利用を分野(手法)別で分類すると利用が最も多いのが創薬のた

めのタンパク質の結晶構造解析である。創薬等支援技術基盤プラットフォー

ムのような国プロや産学官の共同研究等によって、測定のハイスループット化

や自動化などのビームライン高度化、利用支援の整備を進め、産業利用だけ

でなく大学共同利用もふくむ創薬ビームライン(群)全体へ波及する好循環を生

み出している。その他では、X 線吸収分光(XAFS)、イメージング、X 線小角散

乱、X 線粉末回折等の手法が多用されており、手法横断的かつ他放射光施

設・中性子施設に渡って利用されることが多い。測定対象としては、燃料電

池・二次電池・太陽電池などのエネルギー分野、半導体・電子材料分野、分析

手法の開拓、構造材料、触媒分野などが多い。 

利用者の多様な要望に柔軟に対応するため、利用制度の改革を進めてい

る。最近の取り組みを下記にあげる。 

(1) 研究支援制度：実験・測定解析補助・指導及びコンサルティング等の支援

を有償で行う制度。一昨年新設され、2017 年度から実稼働しており、既にいく

つかの利用実績あり。 

(2) 試行利用制度：初めて PF で実験を行なう際の利用料を低減する制度。初

利用のハードルを下げるのが狙いで、既に数社が利用し、一般施設利用への

移行実績あり。 

(3) 産業振興運転(仮称)：施設利用料収入を活用して PF の運転時間を追加

延長する試み。2018-I 期末に制度立上げのための実証実験を行ない、同制

度の実効性や整備に必要な情報を得る。 

また、PF は放射光施設と大型レーザー施設のネットワークである光ビーム

プラットフォームの代表機関として活動している。5 年間の事業計画のもと、ラ

ウンドロビン実験を通した標準化、施設間連携、人材育成などを進めている。 
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構造物性研究センター活動報告 
Activity Report on the Condensed Matter Research 

Center (CMRC) 
 
 

門野良典 １,2 

１ KEK 物構研、２ J-PARC MLF 

 
 マルチプローブ研究は、複数の量子ビームを相補的に使うという性格上、単

独のプローブによる研究よりもどうしても時間がかかる傾向があるが、２０１５

年度から第二期に入った構造物性研究センターの活動もいよいよ３年目とな

り、５つの提案型研究プロジェクトからは最初の研究成果が出始めている。ま

た、継続する３つの受託型プロジェクトのうち、元素戦略関係の２プロジェクト

（村上 P、小野 P）については昨年の中間評価を無事乗り切り、後半５年のスタ

ートを切ることができた。さらに、光量子連携融合研究（瀬戸 P）については最

終目を迎え、成果のとりまとめが進んでいる。本ポスター講演では、これら８プ

ロジェクトの研究ハイライトと今後の展望について紹介する。 

 

1)提案型プロジェクト 

量子ビームを用いた多自由度強相関物質における動的交差  

      相関物性の解明 佐賀山基 

分子システムにおける物性制御     熊井玲児 

強相関酸化物超構造を用いた新奇量子状態の観測と制御 組頭広志 

強相関電子系における局所構造変調が誘起する創発現象 藤田全基 

P-V-T-dε/dt 構造物性      船守展正 

 

2)受託研究型プロジェクト 

量子ビームを用いた元素戦略・電子材料の研究   村上洋一 

高性能磁性材料開発のための量子ビーム解析   小野寛太 

中性子とミュオンの連携による「『摩擦』と『潤滑』の本質的理解 瀬戸秀紀 

 



      SPF-A3, SPF-A4, SPF-B1, SPF-B2 

低速陽電子実験施設報告 

Activity Report of the KEK Slow Positron Facility 
 

永井康介 1, 2、望月出海 1、兵頭俊夫 1、一宮彪彦 1、小菅 隆 1、斉藤裕樹 1、濁川和幸 1、 

峠 暢一 2、大沢 哲 3、池田光男 3、白川明広 3、古川和朗 3、本間博幸 3、設楽哲夫 4、岩瀬 広 5、 

深谷有喜 6 和田健 7、前川雅樹 7、河裾厚男 7、藤浪真紀 8、白澤哲郎 9、高橋敏男 10、石田明 11、 

満汐孝治 9、長嶋泰之 12 

 

1 KEK 物構研、2 東北大金研、3 KEK 入射器、4 KEK 先端加速器、5 KEK 放射線、6 原子力機構、 

7 量研、8 千葉大、9 産総研、10 東京学芸大 11 東京大、12 東京理科大 

 
 本施設では専用リニアック(～50 MeV, 600 W)で加速された電子ビームで生

成した、世界最高クラスの高強度低速陽電子ビームを共同利用に供してい

る。 

2017 年度は、地階テストホールにあるビームライン分岐 SPF-A3 の全反射

高速陽電子回折（TRHEPD）ステーション、同じく分岐 SPF-A4 の低速陽電子

回折（LEPD）ステーション、１階クライストロンギャラリー実験室にある分岐

SPF-B1 の汎用ステーション、同じく分岐 SPF-B2 のポジトロニウム飛行時間

(Ps-TOF)ステーションで共同利用実験を行った。 

2017 年度の共同利用実施課題数は 16 課題、共同利用実人数は 41 名、ユ

ーザー実験の配分時間は 3199.2 時間、うち調整は 48 時間であった。 

TRHEPD ステーションでは、様々な表面物質の原子配列の解析を進めてい

る。本年度は、スピントロニクス材料応用が期待されている Mn/Si(001)表面や、

触媒担体材料として重要なアナターゼ型 TiO2(001)表面、Ag(100)上のバナジ

ウム酸化物超薄膜、新奇な 2 次元電子状態や超伝導を発現する２層グラフェ

ン層間化合物、さらには最近合成されたシリセン、ゲルマネン、スタネンなどの

測定を行った。 

LEPD ステーションでは立ち上げが終了し、陽電子回折表面ホログラフィ解

析を目的として、Ge(001)8921 表面のＬＥＰＤパターンの入射エネルギー依存

性の測定を開始した。 

汎用ステーションでは、ポジトロニウム負イオン(Ps-）関連実験が一旦終了

たので、ポジトロニウム（Ps)のレーザー冷却の実験を開始した。 

Ps-TOF ステーションでは、SiとＧｅについて、ドープ型の違いによるポジトロ

ニウム放出の温度依存性の測定を開始した。 
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